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Resumen

El campo de investigación de los sistemas nanoscópicos magnéticos ha despertado in­
terés creciente en las últimas dos décadas. No son ajenas a este fenómeno las aplicaciones
tecnológicas de los mismos en distintas áreas.

En esta tesis hemos estudiado las propiedades magnéticas y, esencialmente, de mag­
nctotransporte (le dos tipos de sistemas bien diferenciados: multicapas de Fe/Cu con Cr y
aleaciones granulares de Co en Ag. Aún cuando ambos tipos de sistemas están compues­
tos por metales nobles y metales de transición magnéticos, en el primer caso los metales
están depositados en capas continuas y presentan magnetorresistencia inversa, mientras
que en el otro forman aleaciones granulares cuyas características de transporte dependen
de Ia presencia y valor del campo magnético aplicado durante el crecimiento.

Para ambos tipos de sistemas hemos obtenido teóricamente la conductividad dentro
del marco de Ia ecuación semiclásica de Boltzmann logrando una modelización adecuada
que da cuenta de los resultados experimentales. Hemos puesto de manifiesto la importan­
cia de las bandas electrónicas para explicar las particularidades experimentales de cada
uno (le los sistemas, tales como la evolución en función del campo magnético de la GMR
cn las multicapas de Fe/Cu con Cr y la coalescencia de los gránulos de Co, puesta de ma­
niliesto 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 magnetización, de resonancia ferromagnética y de transporte eléctrico, que
el comportamiento de aleaciones homogéneas es distinto al de las aleaciones granulares
crccidas en multicapas.

Palabras claves: multicapas magnéticas, aleaciones granulares, transporte electróni­
co, magnetorresistencia gigante, cálculo de estructura de bandas.



Abstract

Research on nanoscopic systems has arisen an increasing interest in the last two de­
cadcs. The evolution of research in this area is certainly closer 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
tem 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
ol"each kind of system, such as the GMR evolution under a growing applied magnetic
lieltl l'or 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
electric transport measurements, that the behavior of homogeneous granular alloys of C0
¡n Ag can be elearly differentiated from the one of granular alloys grown in multilayers.

Keywords: magnetic multilayers, oranular alloys, electronic transport, giant mag­
netoresistance, band structure calculations.
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Introducción

Antecedentes

Desde lines de los años 60 las nanoestructuras empezaron a jugar un rol muy impor­
tante como sistemas que presentan una gran variedad de fenómenos nuevos e interesan­
tes. De esos años podemos citar el trabajo de B. Abeles [l] en los que se muestra que
la estructuras superconductoras compuestas por agregados nanométricos presentan una
temperatura crítica que aumenta a medida que el tamaño de los granos disminuye.

A mediados de los años 70 los sistemas granulares siguieron aportando nueva física.
En este caso las investigaciones se focalizaron en agregados metálicos 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 SiOg. Estos autores encontraron muchos de los fenómenos
l'ísicos que serían intensamente estudiados en la década del 90. Desde el punto de vis­
ta del magnetismo observaron que los agregados tenían dos comportamientos distintos
dependiendo de la temperatura. A temperaturas suficientemente altas cada grano de Ni
se comportaba como un paramagneto clásico, mientras que a temperaturas más 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 analizó cómo cambiaba
la conductividad del sistema cuando los agregados comenzaban a conectarse entre ellos,
lo que usualmente se llama coalescencia o percolacíón. Antes de alcanzar la percolación
el transporte es de tipo túnel, en otras palabras los portadores van moviéndose por los
agregados de Ni Imwlmndo las barreras de potencial generadas por la tnatriz aislante.
En especial. se estudió cómo influía la dirección de los momentos magnéticos de los
agregados respecto (le la dirección de cuantificación de los portadores. Este transporte
polarizado en espín es esencial para comprender el efecto de magnetorresistencia que es
uno de los objetos de estudio en esta tesis.

Simultz’tneamentecon 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 mas materiales crecidas en forma alternada. Durante bastante tiempo fue difícil
construir este tipo de sistemas de tal forma de conseguir capas con interfaces bien defini­



das. En ¡973, L.L. Chang er al. [4] presentaron estructuras artificiales fabricadas a traves
de la técnica llamada Molecular beam Epíraxy, la cual permite controlar cl crecimiento de
capas con una precisión de hasta una capa atómica. 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 días, se han abierto innumerables campos de
investigación en estructura electrónica, propiedades de transporte, magnéticas y ópticas
en estos tipos de sistemas.

En los años 80 se extendió la fabricación de multicapas al uso de elementos metálicos
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 interacción de Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida
(RKKY) [6]. Este intercambio indirecto es mediado por los electrones de conducción del
metal normal y dependiendo del espesor de la capa de este metal las capas magnéticas se
acoplan en forma ferromagnética o antiferromagnética.

En |988 se encontró uno de los efectos más importantes de la de'cada del 90. la mag­
netorresistencia gigante (GMR). La GMR [7] fue descubierta en una multicapa metalica
y magnética de Fe/Cr. Este efecto consiste en una variación muy importante en la resis­
tividad de las multicapas cuando se aplica un campo magnético externo. En ¡992 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 dispersión de los electrones de conducción en el material magnético del
sistema. La magnitud de la interacción electrón-fuente de dispersión magnética depende
de la orientación relativa del espín de cada uno de los electrones con el momento magnéti­
co del ente dispersor, por lo tanto la magnitud de esta dispersión está fundamentalmente
relacionada con la configuración magnética del sistema. Las aplicaciones tecnológicas
de estos materiales magnetorresistentes como sensores de campo magnético y en cabezas
lectoras de discos rígidos incentivaron el estudio sistemático de una inmensa variedad
de combinaciones de materiales conductores y magnéticos con el objetivo (le buscar el
mayor cambio de resistividad con el menor campo aplicado.

Desde el punto de vista teórico se atacó el estudio de las propiedades de transporte
desde diferentes ángulos. Los primeros modelos fueron fenomenológicos lo que permi­
tió adquirir una idea intuitiva de cómo son los fenómenos [l0, l I, l2]. Pero. estos mo­
delos dejaban de lado la estructura electrónica, la cual fue tenida en cuenta en trabajos
posteriores mostrando que dentro de la aproximación semiclasica se puede dar cuenta
de muchos de los fenómenos observados [13]. La utilización de métodos semiclasieos.
mayormente utilizando la ecuación de Boltzmann. tiene la ventaja de ser computacioiml­
mente veloz y permite analizar sistemas reales. Su limitación son los efectos cuantieos de
tamaño que aparecen en el transporte y que no son tenidos en cuenta con una estructura
de bandas calculada en el equilibrio. La fórmula de Kubo [l4] y el modelo de Landauer­



Buttiker [IS] son más adecuados para ser utilizados en sistemas en donde la interferencia
cuántica no puede ser descartada en el estudio de la dinámica. Su desventaja es el alto
tiempo de calcqu lo que permite sólo modelar sistemas muy simples y alejados de los
materiales reales.

Esta tesis

En esta tesis. teórica 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 están com­
puestos 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 el segundo, la aleación granular está dispuesta de tal forma que los
sistemas presentan una estructura en multicapas. El transporte eléctrico lo estudiamos
l'ocalizando en la estructura de bandas real de los materiales estudiados a través de la
ecuación semiclasica de Boltzmann. Los efectos de la estructura de bandas son tomados
cn cuenta al calcular la velocidad semiclásica. También incluimos los efectos del tiempo
dc relajack'm.

Esta tesis l'ucdiagramada de la siguiente forma: en el capítulo l describimos en forma
resumida Ia teoría semiclasica del transporte eléctrico, reseñamos modelos propuestos en
la literatura mas intuitivos para los sistemas a estudiar. En el capitulo 2 repasamos los
tecnicas teóricas y experimentales utilizadas específicamente en esta tesis.

En el capítulo 3 estudiamos el comportamiento de la GMR en una multicapa Fe/Cu
con una capa muy delgada de Cr crecida cada dos capas de Fe. Mostramos que la GMR
inversa que se observa experimentalmente sólo es reproducible si se tiene en cuenta la es­
tructura de bandas del sistema. El capítulo 4 está dedicado al estudio experimental de una
aleación 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.
Aquí observamos principalmente cómo es el régimen de transporte eléctrico dependiendo
del tamaño y forma de los agregados y espesor de las capas. El quinto capítulo está de­
dicado al cálculo de las propiedades de transporte de multicapas formadas por capas de
Ag alternadas con capas magnéticas de una aleación granular Co/Ag como las medidas
en el capítulo 4. Encontramos que proponiendo un modelo semiclásico podemos repro­
ducir lo que se observa experimentalmente cuando la densidad de agregados de Co en las
capas magnéticas es sulicientemente grande como para que estos agregados comiencen a
coalescer entre ellos.

Por último en el capítulo 6 remarcamos las conclusiones finales del trabajo poniendo
en evidencia la importancia y utilidad de que las técnicas de cálculo tengan en cuenta una
estructura de bandas realista.



Capítulo 1

Transporte eléctrico y magnetismo en
aleaciones metálicas

1.1. Teoría semiclásica del transporte eléctrico

1.1.1. Modelo de Drude

En 1900 P. Drude [ló] propuso el primer modelo para dar cuenta del transporte
electrónico. el cual, a pesar de su sencillez teórica, sentó los conceptos utilizados en
la actualidad. En este modelo clásico Drude propuso simplemente los siguientes dos pos­
tulaclos:

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

ii) Los electrones se mueven de forma independiente y colisionan entre ellos sólo en
l'orma instantánea.

Con estos (los ingredientes se puede encontrar una expresión para la conductividad eléctri­
ca. Al aplicar un campo eléctrico los electrones se ven acelerados por una fuerza

F=—0E (l.l)

donde p cs la carga eléctrica del electrón y E es el campo eléctrico aplicado. La variación
del momento lineal está dada por

5p=Fr., (1.2)

con p (lenolamos al momento lineal de cada electrón y t es el lapso durante el cual se
encuentra acelerado. Por otro lado, experimentalmente la corriente eléctrica alcanza un
estado estacionario. indicando que el tiempo en el cual son acelerados los electrones es



1.1.Teoría semiclásica del transporte eléctrico

finito y lo llamaremos tiempo de relajación, T.La interacción instantánea entre los clcclro­
nes propuesta por Drude provoca una relajación en el p de los mismos. llegando entonces
a una situación estacionaria donde los electrones tienen un momento lineal promedio. í).
en la dirección de E. Entonces podemos escribir

eET
HI

v: (L3)

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

j=6E. (L4)

donde J es la densidad de corriente y (:5es el tensor conductividad eléctrica. y también
que

7.1iJ = —env. (I )

donde n es la densidad electrónica. Considerando que el sistema es isotrópico y despe­
jando 0' de las ecuaciones (l.3), (l.4) y (1.5) obtenemos

_ M(’2 To'_ . (¡.6)
In

Esta ecuación es la fórmula de Drude para la conductividad eléctrica. En la misma pode­
mos ver que el único parámetro a determinar es ‘t.También, se suele definir otro parame­
tro, el camino libre medio A.que se relaciona con T de la siguiente forma

1:15. (l.7)

A da noción del camino que recorre un electrón entre colisión y colisión. De esta l'orma
0' también se puede escribir

n (¡2 A.
_ . (1.8)

"IV

A pesar de su simplicidad y de que sus fundamentos son totalmente clásicos. la fórmu­
la de Drude da una idea cualitativa de la conductividad eléctrica y de otros fenómenos
de transporte. Debido a ésto los conceptos de tiempo de relajación y camino libre medio
han sobrevivido a los años y hoy en día son utilizados cuando se implementan modelos
semiclásicos de transporte.



l. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

1.1.2. Ecuación de Boltzmann

La utilización de la ecuación de transporte de Boltzmann ha tenido mucho éxito en la
determinación de la conductividad de metales de transición y de sus aleaciones [17, l8].
Esta ecuación. dentro del marco semiclásico, trata a los electrones del mar de conduc­
ción como partículas clásicas pero que obedecen a la estadística de Fermi-Dirac. Con
partículas clasicas queremos decir que su longitud de onda asociada es mucho menor que
los tamaños característicos de las estructuras cristalinas bajo estudio y que las distancias
típicas de variación de los campos aplicados. Por lo tanto, en nuestro caso, la ecuación de
Boltzmann da cuenta de los mecanismos que pueden afectar a la función de distribución
dc Fermi-Dirac. _f'(k),en equilibrio. Entonces, estos mecanismos pueden ser:

Í)

N_ x.
í

iii)

Difusión. Si la función de distribución f(k) varía con respecto a r, hay una tenden­
cia aque ésta lo haga con el tiempo siguiendo la siguiente ecuación

df(k) af(k)
d! ' ar ’W —-v(k) (1.9)

donde v(k) es la velocidad semiclásica. Esta expresión da cuenta de la variación
temporal de la función distribución inducida por la difusión desde zonas con más
densidad electrónica a zonas con menor densidad. La rapidez con la que los elec­
trones difunden en el sistema, está relacionada con la velocidad de los mismos,
v(k).

Cam/m (¿rm-m). En la dinámica semiclásica la ecuación de Lorentz se expresa de
la siguiente forma [19],

dk (1

d-f- nl (l.l0)(13+ ¿v(k) x H).

Entonces, la f(k) a un dado tiempo pasa a ser f(k+6t%) en un lapso dt. El
número de ocupación cambia según

df(k) _ _g 1 M
dr m _ h,(E+ Cv(k) x H) ak (l H)

= (¡3+¿v(k)xn) agíkhtk).

Dispersión. Los procesos de dispersión, cualquiera sea su origen, alteran la función
distribución f(k). Este cambio en función del tiempo lo denominaremos

df(k)
(It

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

(1.12)
(Iix y
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Entonces la derivada total de f(k) respecto del tiempo es

dflwzdflm dflh dnm‘ (¡m(1f dl ¿[If (Í! ('.\'I (Í! (lis. ' _

En particular, si el transporte se da en el estado estacionario, o sea "13,“ = (). y si reem­
plazamos la ecuación (l.l3) en (l.l2), (l.l l) y (|.9) encontramosque

aflM_g[ I ]8flM__WW)-V(k)- al. ¡»LE+zv(k)XH ag _ dl Lut­
(l.l4)

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

través de

J=e/dk v(k)f(k), (LIS)
que se relaciona con la conductividad a través de la relación constitutiva ( l .4).

1.1.2.1. El término de dispersión

El término más difícil de determinar en la ecuación de Boltzmann es el de dispersión.
ya que éste involucra resolver una ecuación íntegro-diferencial como veremos a continua­
ción. Los centros dispersores dan lugar a que la función distribución se modifique cuando
los electrones cambian su estado debido a la interacción con dichos centros. Por Io tanto

la variación temporal de f(k) gracias a esta dispersión está dada por el balance entre los
electrones salientes y entrantes a cada uno de los estados k del sistema, matemát¡camente
podemos escribir ésto de la siguiente manera

df (k)
dr

' ('l ra .\'(ll('

:dm‘)‘ " dm‘) (1.16)+
(¡ix d! dir ¿[Í (Iix

Ambos términos de la derecha de la ecuación anterior dependen de la capacidad de
los electrones de tener una transición de un estado a otro. La variación de Ia función

distribución debida a los electrones salientes depende de dos factores. Uno de ellos es
la probabilidad por unidad de tiempo de que un electrón pase de un estado k a otro
k’, W(k,k’). Y el otro es que el estado inicial, k, esté ocupado y que el estado linal.
k’, no. De no ser así el principio de exclusión evita la transición. Podemos expresar
matemáticamente el cambio de la distribución debido a los electrones salientes de Ia
siguiente manera

df (k)
dt

.rulv - dk! I i I

dir=f(k)/ (2n)3w(k=k)[l-/(k)l (I.l7)



l. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

Según el principio de reversibilidad microscópica W(k,k’) = W(k’, k) y haciendo un
razonamiento análogo al anterior, arribamos a la siguiente expresión para los electrones
entrantes

df(k)
(Í!

('Il! I'll

= [I —./'(k)]/ %W(k,k’)f(k’)- (1.18)r/ix

Por lo tanto. en su expresión más general el término de dispersión está dado por [20]

df(k)
‘ ' (Ik’(Í! (¡ix =‘/ (2n)3w(k’kl){f(k)[l“¡(kl)]—f(k')[l-f(k)]}. (l.|9)

Con el objetivo de simplificar este término, se trabaja generalmente con una expre­
sión linealizada del mismo. Para poder hacer esta simplificación suponemos que nuestra
distribución se puede escribir de la siguiente forma

./'(k) = .t"(k) + mk), (1.20)

donde g(k) es una corrección pequeña respecto de la distribución de equilibrio, _/“(k).
Reemplazando f(k) en Ia ecuación (1.19) por (1.20) y quedándonos con los términos a
primer orden llegamos a la siguiente expresión linealizada para el término de dispersión,

(WR)
(ll (ui-: Ï/ ¿{Lau/(kim) [14(k')-s(k)]- (1.2|)

1.1.2.2. Soluciones elementales de la ecuación de Boltzmann

Aproximación de tiempo de relajación

La simplificación más cruda que se puede hacer sobre (1.2|) es suponer que la pro­
babilidad de dispersión es independiente de k y de k’. Entonces el término de dispersión
se escribe

df(k) _ _g(k) (l 22)
dr (Iix_ t(k)’ '

y esta es la aproximación de tiempo de relajación. Se puede mostrar que esta aproxima­
ción es Ia solución exacta para un sistema isotrópico (superficie de Fermi esférica) con
dispersiones elásticas [2|].

Reemplazando (1.22) en (l.l4) y reescribiendo esta última ecuación llegamos a la
siguiente expresión

a O

mk) = ¡uma-’83)
donde estamos suponiendo que no tenemos difusión por gradientes de temperatura y que
no tenemos campo magnético aplicado. Por otro lado si tenemos en cuenta que la función

uk), (1.23)
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distribución se aparta muy poco de la de equilibrio para las temperaturas consideradas
tenemosqueaf/ae z afl/ae.

Si reemplazamos esta solución para la función distribución en la ecuación ( I.4). po­
demos escribir a J como

J = _ / dk v(k)v(k)(22813:") E‘t(k)
_62 __ i, í (1.24)

= 41:3 (¡51(k)v(k)v(k)ajaék)|V1:eI'E'
S(E=clr')

De esta última y teniendo en cuenta que la función de distribución de los electrones a 'I'
= O K es un escalón en el nivel de Fermi, la derivada de ésta respecto de la energía es Ia
función delta de Dirac, entonces deducimos que el tensor de conductividad o es

0'¡j= Wj/t/SF T(k)"¡(k) Vj(k)IV—k€¡- ('23)

0',-¡es un tensor simétrico y por lo tanto existe un sistema de referencia en el cual es
diagonal. Sin perder generalidad podemos definir solamente las componentes diagonales
del tensor de la siguiente forma:

-('.'2 I 2 l--= — v - —. I.2(
0,, 4K}dS¡I(k)[v,(k)] |de ( i)

También podemos expresar la conductividad usando el concepto de camino libre me­
dio. Como ya dijimos en al apartado l.l.l 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. Intuiliva­
mente lo podemos definir de la siguiente forma [22]:

¡,(k) = 1(k)v(k). (1.27)

Por lo tanto la ecuación (1.25) la podemos reescribir como sigue

,_e_ .. l

GU= dSFVi(k))*j(k)lv—kel- (¡.28)
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Aproximación de tiempo de relajación anisotrópico

En ciertos metales o aleaciones la aproximación de tiempo de relajación deja de ser
válida. Esto ocurre cuando no es posible obtener un valor de T aceptable que sea inde­
pendiente de la distribución de no equilibrio. Ahora, si suponemos que ‘cdepende de k,
entonces el tiempo de relajación está asociado al tiempo medio que un electrón en k tarda
en relajar a cualquier otro estado k’ y lo podemos expresar de la siguiente manera

l dk'—= Wkk’ 1- k’. (1.29)

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

v(k).l
.v

(k)
v(k) (k)'

Partiendo de ésta. a Mk) lo podemos obtener de forma iterativa a partir de la siguiente
ecuación

'r(k) = (l.30)

MR) = To(k) [v(k) + /dk W(k,k’)x(k’) a (¡31)

donde l I 1k,
. ( I

T()(k)= (21:)3wm" )- (1.32)

y como valor inicial se toma Mk) = ‘c()(k)v(k).
De la ecuación ( I.3 l ) vemos que el camino libre medio es el dado en la aproximación

de licmpo de relajación (ecuación (1.27)) más un término que tiene en cuenta la probabi­
lidad de dispersión a los diferentes estados. De esta forma se incluye la anisotropía de la
superficie de Fermi en el cálculo del camino libre medio.

El cálculo de la conductividad en este trabajo de tesis está basado en la ecuación
semiclásica de Boltzmann en la aproximación de tiempo de relajación. En particular, en
el capítulo 3 usamos un tiempo de relajación isotrópico mientras que en el 5 calculamos
un tiempo anisotrópico que depende de la configuración de medición.
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1.2. Transporte eléctrico en metales de transición

1.2.1. Fuentes de dispersión

A pesar de que las propiedades de transporte de los metales de transición no son
muy distintas a la de los otros metales, éstas presentan características 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 rc­
sistencia que se observa para cada uno de los dos canales de (¿rpmes diferente. Esto lleva
a postular el llamado modelo de las dos corrientes [24] el cual sostiene que la resistencia
total está dada por las resistencias de cada una de las polarizaciones de los electrones su­
madas como resistencias en paralelo. Para estudiar este fenómeno A. Fert y LA. Campbell
[25] lo hacen a partir de plantear la ecuación de Boltzmann en la aproximación de tiem­
po de relajación. Para adecuarla a este problema reformularon el término de dispersión
(dado en (1.22)) de la siguiente forma

dfT _ 8T KT- gl

dt dis IT r“ (¡33)
dfi _ ¡11' Ki _ 8T
dl dix _ Ti TTl á

de estas dos últimas expresiones podemos ver que tenemos una l’uncióndistribución para
cada una de las orientaciones del espía y dos tiempos de relajación característicos. Al
término de dispersión visto con anterioridad se le suma otro relacionado con las disper­
siones que provocan un cambio en la dirección del espín'. Esta relajación va a definir una
nueva distancia característica para los metales magnéticos llamada longitud de difusión
de espín. Por simplicidad estamos suponiendo la independencia en k del problema. La
resistividad del sistema, entonces, está dada por [26]

_ prl + pil'tp"+ pi) H ,4)
_ pT+pl +4p'l'lr 7 u

7 7 * ,
donde pT = m/nez‘tT, pl = m/ne'Ti, pTi = m/ne'T'l'. A T = 0 K las ondas de (as/un.que
son el origen de la principal interacción que no conserva el espín, se desvanecen y por
lo tanto podemos no considerar, en una buena aproximación, el término p“. Entonces Ia

lLas dispersiones que cambian la dirección de cxpín de los electrones son las debidas a interacciones
con magnoncs y acoplamientos espía-órbita.
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ecuación (1.34) se puede escribir

Ti
Popo

, (1.35)
php?)

po =

donde el subíndice 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 explicación
de por qué en materiales magnéticos con impurezas de dos tipos diferentes la ley de
Matthiessen2 falla. Para ver ésto, supongamos que tenemos un metal magnético en el
cua] hay dos tipos de impurezas con concentración diluida. Según el modelo de las dos
corrientes y suponiendo que la ley de Matthiessen se cumple para cada uno de los canales,
la rcsistividad total está dada por

L = —TI—T+ l—l—l,
p" 9A + PB PA + PB

donde pm”) es la resistividad que proviene de considerar la aleación solamente compues­
ta por la impureza de tipo A(B). De esta última ecuación podemos ver que la resistividad
total no es la suma de las resistividades parciales, por lo tanto la ley de Matthiessen no es
más válida. Experimentalmente se pudo comprobar esto en aleaciones ternarias de Fe y
Ni [26. 27].

También esta desviación de la regla de Matthiessen se puede observar en metales no
magnéticos pero con impurezas magnéticas. I. Mertig et al. [28] vio, en forma teórica,
que efectivamente esto también ocurría 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 polarización neta. Pero lo que si va a ser dependiente del espt'n es la interacción
dc los electrones con las impurezas magnéticas. Esta dispersión dependiente del espín
[27] depende de las orientaciones relativas entre el espín de los electrones conductores
y el momento magnético de las impurezas. Por lo tanto las resistividades efectivas que
provienen de las impurezas son distintas para ambos canales de espín.

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

ü . . . . , . .

‘l.a Icy de Matthiessen dicc que si tenemos una alcacton compuesta por dos llpOSde impurezas. la
rcsistividad total cslarzidada por la suma de las resistividades de cada una de las impurezas (ver apéndice
A).
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1.2.1.2. Modelo de Mott

Otra característica importante de los metales de transición
fue explicada por N.F. Mott y H. Jones [29]. Con el objetivo
de analizar como la anisotropía de la superficie de Fermi in­
fluye sobre la resistividad de estos metales, propusieron lo si­
guiente: la anisotropía de la superficie de Fermi es debida a que
ésta está formada por estados conductores s y por estados lo­

calizados d responsables del magnetismo en estos metales. La e W m
corriente eléctrica es transportada principalmente por los elec- Au»::r'w/acvmm»::=:;
trones s, que son los de masa efectiva más pequeña. La resistivi­
dad, por otro lado, está dada por la dispersión de los electrones Figura l.l: Curva teóri­
conductores a los estados localizados d. Obviamente al ser más Ci!dB TCSÍSICHCHIC" fu"­

localizados, éstos tienen una masa efectiva más grande, lo que CÍÓ"de I'd CO'WCW'WiÓ"
hace que los electrones que sean dispersados a estos estados de Pd de I“ "mudó" AE"
contribuyan mucho menos a la conducción. También, hay que P.d_'“OK‘(l) debido u "9'"
tener en cuenta que la transición s - d será mucho más proba- S'°'°"C_sj”_ "3(II) dch'd“
ble que la s —s ya que la densidad de estados d es más grande. u "unsmones x_ fl y mi). . , . el total de las dos contu­
por lo tanto la probabilidad de que un electron sea dispersado bucioncs.
a un estado d es mayor que a uno s. Es importante notar que
ésta no es una fuente adicional de dispersión, sino que es con­
secuencia de la topología de la superficie de Fermi. Este modelo sirve por ejemplo para
estudiar las aleaciones de metales de transición con metales monovalentes. En particular
podemos citar el caso de la aleación Ag-Pd [30]. En esta, cuando se dopa la Ag con poco
Pd se puede tratar como una aleación desordenada, pero cuando la concentración 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 —(I y la resistividad sube de forma anormal
como vemos en la figura (ver figura l.l).

En el capítulo 5 calculamos el tiempo de relajación para multicapas compuestas de
una aleación granular magnética utilizando este modelo. Vemos que es especialmente útil
para diferenciar el transporte eléctrico en configuraciones de medición.

1.2.2. Conductividad a partir de la estructura de bandas real

Con la aparición de los métodos ab initio (sección 2. l . l) fue posible obtener con pre­
cisión la estructura de bandas de los elementos. En particular, es posible determinar Ia
topología de la superficie de Fermi y cuáles son las simetrías de los estados electrónicos
que la componen. Poseer una buena descripción de la superficie de Fermi cs fundamental
para el cálculo de la conductividad, ya que, como vemos de la ecuación (1.26). esta es
proporcional a la cantidad de superficie tanto como a la simetría de las bandas cuantifi­
cada a través de la velocidad semiclásica.
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En particular, los metales de transición son descriptos de forma adecuada dentro de
la aproximación de densidad local de espín [31]. Para alguno de estos metales tenemos
que tener en cuenta la polarización de espín que da lugar al ferromagnetismo como tam­
bién la posibilidad de que más de una banda electrónica cruce el nivel de Fermi. Por lo
tanto. tenemos que considerar una versión de la ecuación (1.26) que distinga entre ambas
polarizaciones y tenga en cuenta las diferentes bandas de la siguiente forma:

. —62 . .

os,-= 473¿j dspT‘V(k)[vw/or (1.37)

donde ses el índice de espín y v el de banda.
Gran parte de está tesis está basada en la ecuación (1.37) ya que ésta cuantifica la

contribución a la conductividad de la superficie de Fermi y de las velocidades semiclási­
cas. En los diferentes capítulos, la utilizamos para describir los sistemas estudiados cuyas
estructuras de bandas son calculadas por diferentes métodos.

Para entender los aspectos básicos del cálculo de conductividad a partir de la es­
tructura de bandas mostraremos dos ejemplos sencillos. En la figura l.2 mostramos la
estructura de bandas para el Cu FCC en volumen a lo largo de un camino de alta simetría
dentro de la primera zona de Brillouin3 [32]. En ella podemos ver que el nivel de Fermi
es cruzado por estados muy dispersivos de forma parabólica de tipos y también, que los
estados más localizados, 3d, están mayormente ocupados. En la figura 1.3 mostramos la
superficie de Fermi del Cu, la cual consta de una sola hoja ya que la energía de Fermi es
intersectada por una sola banda electrónica. 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 simetría esférica tiene
mayormente carácter sp y nos hace recordar a una superficie de Fermi de electrón libre.
Mientras que en los cuellos, los estados electrónicos son menos dispersivos ya que su
carácter es principalmente d.

En la figura |.4 mostramos las bandas electrónicas de ambas polarizaciones de espín
del Co FCC a Io largo de un camino de alta simetría [32]. Podemos apreciar que para la
polarización up el nivel de Fermi es cruzado por una banda muy dispersiva perteneciente
al estado 4x, mientras que los estados 3d están por debajo del nivel de Fermi. En cambio
para Ia polarización down, prácticamente, todas las bandas 3d tienen una energía mayor
que la de Fermi. Las superficie de Fermi up del Co está compuesta por una sola banda
electrónica 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 está compuesta por una zona esférica
en el centro y cuellos cerca de los bordes de la primera zona. Por otro lado la superficie

‘l.os caminos de alta simetría dentro de la primera zona de Brillouin se caracterizan por estar formados
por puntos k de alta degeneración y por Io tanto las diferencias entre los estados degenerados se debe
principalmente a que tipo de simetría orbital pertenecen.
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Ñ,fx,
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Figura 1.2: Energía de las diferentes bandas del
Cu FCC para un camino de alta simetn’a dentro
de la primera zona de Brillouin.

Figura 1.3: Superficie de Fermi del Cu
FCC en volumen. Extraída de la referencia

[33].

de Fermi down está compuesta por tres capas de fuerte carácter d, ya que las bandas que
cruzan el nivel de Fermi tienen esta simetría.

Cojccup j/ ’

—upJí
Figura 1.4: Energía de las diferentes bandas
electrónicas del Co FCC para un camino de al­
ta simetría en la primera zona de Brillouin.

“si
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Figura 1.5: Superficies de Fermi del Co
FCC en volumen para ambas polarizacio­
nes. Extraídas de la referencia [33].

A partir de 1995 se comenzó a estudiar la contribución a la conductividad de la es­
tructura de bandas, utilizando diferentes métodos de primeros principios y parametriza­
dos para la obtención de la estructura electrónica. El primer trabajo sobre esto lo llevaron
a cabo K.M. Schep et al. [34] en el cual calcularon la conductancia balística4 en una
multicapa Co/Cu. I. Mertig y colaboradores [13] calcularon la magnetorresistencia del
mismo sistema que nosotros estudiamos en el capítulo 3. En dicho capítulo discutimos

4La conductancia balística ocurre cuando los electrones fluyen sin ser dispersados en forma difusiva.
Esto último 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. Gómez Abal et al. [35], utilizando un Hamiltoniano de enlaces
fuertes para obtener la estructura electrónica, calculó 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 átomos.

1.3. Magnetorresistencia gigante

El efecto de magnetorresistencia (MR) tiene lugar cuan­
do la resistencia de un material varía en presencia de ¡“RW
un campo magnético. Todos los metales tienen una MR
intrínseca y pequeña debida a la fuerza de Lorentz ac­
tuando sobre los electrones de conducción. Sin embargo,
ciertas aleaciones magnéticas presentan un aumento nota­
ble en la MR. A la contribución intrínseca, en estas alea- a. Ly¿144%
ciones, se le suma un efecto extrínseco dado por la dis- ‘ i Mine“,2,(,6,

persión de los electrones debida a los átomos magnéticos. Figura 1-6:Curvade MR
En 1988 [7] se descubre un nuevo/tipo de magnetorre51sten- de una multicapa Fe/Cr a

cia en multicapas magnéticas Fe/Cr. Esta tenía la particularldad 42 K.
que la resistencia disminuía a la mitad de su valor a campo cero
cuando se le aplicaba campos mucho más pequeños que los necesarios para las magne­
torresistencias conocidas hasta el momento; también se diferenciaba ya que presentaba
saturación a un campo dado (ver figura 1.6). Debido a estas propiedades se la llamó mag­
netorresistencia gigante (GMR) directa. En esta primera experiencia la geometría de me­
dición 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 medición de GMR con la corriente
circulando perpendicularmente a las capas. Esta geometría es la llamada CPP. En la figura
1.7 podemos ver el esquema marcando la dirección de la corriente eléctrica.

El comportamiento de la GMR en ambas geometrías presentan

CIP ¡ dos marcadas diferencias (ver figura 1.8): la magnitud de la GMR

— y la longitudcaracterísticaquedominaa esteefecto.En la con­
: , » figuración CIP se encontró que cuando las capas no magnéticas

É teníanunespesormayorqueelcaminolibremediodeloselectro­
_ nes,K,el efectodeGMRdesaparecía;encambioenCPP,seguía
— observándose.Porlotantoparaestaúltimaconfiguración,la lon­

gitud característica no es 7t,ya que recién para espesores mayores
que la longitud de difusión de espín desaparece la GMR. Por otro
lado en las mediciones en CIP se han encontrado sistemáticamente

valores menores de GMR que los medidos en CPP para un mismo
Sistema.

(Fe 30Á/Cr9 Áno

fé)

Figura 1.7: Esquema
indicando ambas geo­
metrías de medición.
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(a)d>>7t—> GMRz 0 (b) M, >>d >>7t—->GMR i 0

Figura 1.8: Comportamiento de la GMR en ambas geometrías de medición para espesores ma­
yores al camino libre medio. 7%,]denota la longitud de difusión de espín.

El efecto de GMR también fue encontrado posteriormente en otros sistemas, en alea­
ciones granulares y en válvulas de espín [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 aleación magnética, embebidos en una matriz de metal noble.

1.3.1. Origen de la GMR

En las multicapas Fe/Cr se observó, al variar el espe­
sor de Cr, que los valores de GMR tenían un comporta­
miento oscilatorio amortiguado [38], como muestra la fi­
gura 1.9. Esto se relacionó con el acoplamiento magnéti­
co entre capas de Fe mediado a través de Cr y debido
a la interacción RKKY de los electrones de conducción,
ya que los valores máximos alcanzados por la GMR co­
rresponden a espesores para los cuales el acoplamiento
antiferromagnético entre capas es máximo. En cambio
para espesores en los cuales corresponde un acople ferro­
magnético la GMR alcanza los valores mínimos. De estas
mediciones quedó 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 l.10(a)), ya que cuando éstos no son
reacomodados por el campo magnético, en la situación de
acoplamiento ferromagnético, la GMR es prácticamente
nula.

En las aleaciones granulares el efecto ocurre de ma­
nera diferente (ver figura l.10(b)). Sin campo aplicado
los momentos magnéticos de los agregados están orien­
tados al azar, dando una magnetización nula al sistema.
Al aplicar un campo, las partículas magnéticas se alinean

ilililil

AFl/R4%)

¡I'I'II'Ü

SaluratnonField(kOe)

Cr Huckness (Á)

Figura 1.9: (a) GMR de Fe/Cr
en función del espesor de Cr. (b)
Campo de saturación de Fe/Cr
en función del espesor de Cr.
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(a) (b)

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

produciéndose el reacomodamiento magnético. Por otro lado, en las válvulas de espfn
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 microscópico, A. Fert propuso a la dispersión electrónica de­
pendiente del espín como la responsable de la variación de la resistencia eléctrica que
se observa tanto en las multicapas como en los otros sistemas mencionados [7]. La dis­
persión dependiente del espín 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
ción depende de la polarización de los mismos como se muestra esquemáticamente en
la figura 1.11. Esta dispersión es elástica, conserva la proyección 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 última región.

Á“ .__IV(+)V<—)

Figura 1.11: Esquema ilustrativo del potencial de dispersión interfacial dependiente del espín.



1.4. Multicapas magnéticas.

1.4. Multicapas magnéticas.

1.4.1. GMR en multieapas magnéticas

1.4.1.1. GMR en la geometría CIP

Aquí desarrollaremos los aspectos más intuitivos del transporte en la geometría CIP.
Primero detallaremos una de las teorías semíclásicas más utilizadas para el transporte en
esta geometría.

Sondheimer [39], basándose en la ecuación semiclásica de Boltzmann propuso el
siguiente modelo para el transporte eléctrico en películas delgadas. Consideremos una
película delgada de espesor a y supongamos que el eje z es perpendicular al plano de la
película. Las superficies de la misma están en z = 0 y z = a. Gracias a la simetría continua
de traslación en x e y, el problema se reduce a uno en una dimensión, pudiéndose escribir
a la función distribución de los electrones de la siguiente forma

f(z,v) = f0 +g(z,v), (1.38)

donde ji, cs la función no perturbada y g es la corrección a primer orden y sólo depende de
:. Estamos suponiendo que el campo eléctrico E se aplica según x. Por lo tanto podemos
escribir la ecuación de Boltzmann de la siguiente forma

(MU) ¡:(zfl) eE afo— — =—-—, l.39
az + ‘tvx mvx av". ( )

cuya solución general es

IE a __L
g(z,v)= —¿ l+F(v)e "2], (l.40)m av,

donde F(v) es una función arbitraria de v.
Para determinar F(v) tenemos que introducir las condicio­

nes de contorno de las superficies de la película. Para esto tene- (a)
mos que hacer suposiciones sobre cómo es la dispersión de los

electrones cuando alcanzan las superficies. La suposición más E é
simple es considerar que los portadores colisionan de forma di­

l‘usiva.esto significa que las superficies son lo suficientemente (b) .

rugosascomoparaque la coherenciade fasese pierdatotal-
mente (figura l.l2(b)) y la distribución de velocidades de los
electrones dispersados sea independiente de la dirección. Pa­
ra satisfacer esta condición necesitamos que g(v,0) = Oy que
g(v.u) = () para todo v ya que en estos puntos sólo tiene que
quedar ji) como solución debido a que es la distribución con

Figura 1.12: (a) Disper­
sión totalmente especular
y, (b), totalmente difusiva.
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l. 'lï'ansporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

simetría esférica la que es necesaria para dar cuenta de Ia independencia en la dirección.
Por lo tanto, tenemos dos soluciones que corresponden a los electrones saliendo de la
interfaz z = 0. o sea v: > () y a los mismos emergiendo de z = a con vz < 0, a saber

I+—ÏE% _
1, _ m av} [l e -.](v:>0), (1.41)

__eTEaf()
g _ m ¿Till-t (v¿<0). (1.42)

Con la función distribución podemos obtener la densidad de corriente J utilizando
la ecuación (LIS) y, sobre todo, podemos calcular la conductividad, que queda de la
siguiente forma

¿n
l H" a

czai/J(z)dz=0'0 l-z/sen39[l—e_m] , (1.43)
o o

donde 00 es la conductividad del metal en volumen y 7»es el camino libre medio definido
como A= 1:17.Es interesante estudiar el comportamiento de la ecuación (1.43) para capas
muy delgadas, u/l << l, y para capas gruesas, a/k >> l. En estos límites, podemos
expresar la conductividad de la siguiente forma:

0'=O'()—l¡¡—- a/l>>l, (1.44)Him
6:60261/1 ln L a/l<<l. (1.45)

4 a 7k

En el límite de capas gruesas vemos que o tiende a co, 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, 7k,a través de 6 =
"(Ji/mía Siguiendo esta definición encontramos que 7kz (—)aln(a/7t). Sin embargo,
intuitivamente, uno puede suponer que 7»es simplemente igual al espesor de la capa. Pe­
ro una fracción de los electrones emergentes de las colisiones en las superficies tienen
dirección paralela al plano de las mismas y, por lo tanto, recorrerán distancias del orden
del camino libre medio del material en volumen sin colisionar. La contribución 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 fracción p de los electrones no es

dispersado en forma difusa, es decir que lo hacen en forma especular. Esto significa que
los electrones dispersados especularmente mantendrán la información de su velocidad
antes del choque. Entonces la función de distribución antes y después del choque en las
superficies se relacionará de la siguiente manera

.li)+g+(z = 0,vz) = P{.fo,g—(-V:,Z= 0)} + (l - p)fo,
1.46

.xm-(z = = p{.ro,g+<—vz,z= 0)}+ (1—pm. ( )
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1.4. Multicapas magnéticas.

lntroduciendo estas condiciones de contorno en la solución general dada en (l.4())
podemos encontrar la función F(v). A continuación mostramos directamente la conduc­
tividad en los límites de capas ultra finas y gruesas

l

l+%fi(l—p)

6:0'oáa/7Lln l+p a/l<<l. (l.48)4 a/K l —p

Podemos ver que para capas gruesas, cuando p = l la conductividad es la del material en
volumen. En el capítulo 4 vemos que el modelo de Sondheimer, levemente modificado.
es particularmente útil para modelar la conductividad eléctrica de multicapas cuyas capas
magnéticas están compuestas de una aleación granular.

Como explicamos anteriormente la geometría CIP es en la cual se observó por primera
vez la magnetorresistencia y también es la geometría en la que se hacen la mayoría de los
experimentos debido a su fácil técnica de medición. Los valores medidos de GMR son
sistemáticamente menores que los encontrados, para los mismos sistemas, en la geometría
CPP. Como ejemplo, podemos citar el trabajo W.P. Pratt et al. [36] en el cual se mide la
GMR de una multicapa Ag/Co en ambas geometrías de medición. 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 dispersión es la dependiente del «spin, por
lo tanto los electrones son más 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 verán las interfaces y, además, los pocos que sí lo hacen son débilmenle
dispersados por ellas debido al pequeño ángulo con el cual las alcanzan.

Desde el punto de vista teórico, el transporte en CIP es más difícil de modelar. Es­
to es debido a que la corriente eléctrica es inhomogénea. Con ésto queremos decir que
mientras algunos electrones fluyen principalmente por una determinada capa. otros van
cruzando de una a otra capa de forma variada dependiendo de la dispersión que sufran
principalmente en las interfaces. La aleatoriedad de la dispersión en las interfaces debi­
do a la rugosidad de las mismas hacen que las líneas de corriente no tengan un patrón
definido en toda la muestra.

El primer modelo con resultados con buen acuerdo experimental lo hicieron R.E.
Camley y J. Barnás [40] quienes utilizaron la ecuación semiclásica de Boltzmann en la
aproximación de tiempo de relajación. Utilizaron el modelo de las dos corrientes con
tiempos de relajación distintos para ambas polarizaciones y pr0poniendo el mismo con­
cepto que Sondheimer con respecto al tipo de dispersión en las interfaces. La única 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 más impor­
tante que encuentran es que la GMR se incrementa fuertemente cuando el espesor de las

0:00 (l/A.>>l. (¡.47)
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l. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

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 semiclásico

deja de ser válido ya que los efectos de interferencia cuántica se vuelven importantes. En
este límite la fórmula de Kubo fue utilizada para dar cuenta de la GMR en CIP a través
dc la implementación usando funciones de Green [41].

1.4.1.2. GMR en la geometría CPP

Desde el punto de vista teórico esta geometría es más fácil estudiar que CIP, pero par­
ticularmente en las multicapas magnéticas es mucho más difícil de medir. Los espesores
típicos en 1adirección perpendicular a las capas son del orden de los micrones y la resis­
tividad asociada a estos espesores en un sistema metálico es del orden de 1aresistencia
de los contactos del sistema de medición, 10que llevó a inventar sistemas de medición
muy ingeniosos [36, 42] pero tecnológicamente difíciles de implementar. Sin embargo,
desde el punto de vista teórico 1aexplicación de como aparece 1a GMR es más intuiti­
va. Las líneas de corriente van atravesando sucesivamente las diferentes capas de metal
conductor y metal ferromagnético y como tenemos simetría de traslación en el plano de
la multicapa, estas líneas son rectas, perpendiculares a las interfaces y su distribución
cs homogénea en toda la muestra. Por lo tanto podemos reducir el problema a uno de
transporte eléctrico en una dimensión.

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 está basado en 1aecuación semiclásica de Boltzmann. Las ideas de este
método son muy intuitivas y nos permite tener una imagen sencilla de cómo ocurre el
fenómeno de GMR.

AI trabajar con multicapas magnéticas tenemos que tener en cuenta la polarización
dc los electrones, por lo tanto el transporte eléctrico tiene las características que men­
cionamos en 1.2.1.1. Particularmente en estos materiales el modelo de las dos corrientes

provee una buena descripción ya que en general la longitud de difusión de espín es de
unos cientos de nanómetros y los espesores de las capas (nuestra longitud característica)
cs a lo sumo de unos cientos de angstroms. Partiendo de 1aecuación de Boltzmann, co­
mo vimos en Ia sección 1.1.2, y aprovechando nuevamente la simetría de traslación en
el plano de la multicapa como en el apartado anterior (1.4.1.1) con las capas delgadas,
la función distribución desarrollada a primer orden queda dependiendo de v y z como en
(1.38). Pero como el campo eléctrico está aplicado en la dirección z a1 introducir (1.38)
en la ecuación de Boltzmann (1.14), ésta resulta

¿si - L 1 L t ¿y naa-nm)
az (<..v)+v:( +Td)¿ (z,v)—v: az (z)+T—d, (1_49)
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1.4. Multicapas magnéticas.

donde T y Id son los tiempos de relajación y de relajación asociado a la difusión del (ax-pm
respectivamente. fii(z) = ,Lft—eV(z) es el potencial electroquímico para cada polariza­
ción de espín. pi, V(z) son el potencial químico y eléctrico respectivamente. En esta
ecuación es necesario introducir el concepto de potencial químico ,u ya que en las inter­
faces ocurre el fenómeno de acumulación de espíns[43]. En esta última ecuación 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 polarización
y provoquen un cambio en el potencial electroquímico. En la geometría CIP teniamos la
ventaja de tener un campo eléctrico constante en la dirección del transporte. en cambio.
en esta simetría esto no sucede y el campo eléctrico en cada capa dependerá del mate­
rial de la misma. Por lo tanto el potencial electroquímico no es un dato y dependerá del
régimen estacionario que alcance la multicapa. Como veremos a continuación la cantidad
bien definida es la densidad de corriente J.

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

fii(20) -,ÏJi (zo+ (I) = RÏJÏ, (l.5())

donde Ri es la resistencia por unidad de área para cada polarización de espín, d es el
espesor de la capa y zo es la coordenada de una de las interfaces de la capa. Como hemos
dicho anteriormente en las interfaces también ocurren procesos de dispersión que tienen
asociados una resistencia macroscópica, por lo tanto expresamos la continuidad de .I en
la interfaces de la siguiente forma

¡F(zg)—pi(zg)=riJzÍ (¡.so

donde ri es la resistencia efectiva macroscópica de la interfaz que surge de considerar
la dispersión electrónica debida a] cambio abrupto del potencial en la interfaz, y q]
denotan coordenadas infinitesimalmente desplazadas respecto de zo.

Desde un punto de vista fenomenológico, la corriente polarizada está dada por cl co­
ciente entre la tensión aplicada ala multicapa y la resistencia equivalente de la misma. En
el caso más general podemos plantear que esta resistencia equivalente es la suma en serie
de una resistividad independiente del espín del volumen del metal no magnético, pN. de

5La acumulación de espfu tiene lugar en interfaces metal paramagnético/Inelal magnético. En el metal
no magnético la densidad de corriente no esta polarizada mientras que cn el metal ferro J tiene una po­
larización distinta de cero. Esto conduce a que en el regimen transitorio, en las interfaces. se acumule Ia
carga excedente de una dada polarización para poder satisfacer las condiciones de la capa siguiente. lin el
regimen estacionario esta acumulación actuará como un nuevo potencial de dispersión que Io expresamos
a través del potencial químico, y.
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

otras dependientes del espín de las interfaces, ri, y del volumen del metal ferromagnéti­
co, pi. Las resistividades dependientes del espín suelen reescribirse de la siguiente forma

ri =2r,,(1;y) (1.52)
pi=2pF(1:B) (1.53)

donde y y [3son los llamados coeficientes de asimetría para la interfaz y para el volumen
respectivamente. Estos dos coeficientes, dentro de este modelo, son característicos de los
metales que componen la multicapa.

r+ r l (fr rl H(+)
HLII

r' r' r' r.

r‘ r‘ r+(,J'Illl 'mHLII
r+ r‘ r' 1"

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

Si tomamos un electrón con espín up, al atravesar la multicapa con sus capas magnéti­
cas acopladas antiferromagnéticamente (configuración antiparalela, AP), como se mues­
tra en la figura 1.13, el electrón alternativamente pasará de ser mayoritario (+) a ser
minoritario (—)y lo mismo sucederá con los electrones down. Entonces, para esta con­
figuración los dos canales de conducción “verán” la misma resistencia cuando recorran
dos celdas unidad. Por lo tanto, podemos calcular la resistencia total como,

RÏP = N[2pF(1ïFB)tF +4rb(1:l:Y)+ ZPNÏN+ZPF(1i B)ÏF+4rb(1iY)] 1.54
= N[4pptp+ sn, + 2pm], ( )

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

RÏPRXP
RAP = + _

RAP+RAP
(1.55)
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o lo que es equivalente
RAP= N[Zp¡:t[: +4I‘b + pNtN]. (¡.56)

En la configuración paralela (P) los electrones con una dada polarización seran siem­
pre mayoritarios o minoritarios. La resistencia para cada uno de los canales está dada
por

Rï = N[4pp(l x [3m + 8r¡,(l 4:7) + 2pNIN]. (¡.57)

Sumando en paralelo ambos canales obtenemos la resistencia total para esta configura­
ción, RP

_ [2MB —UIP +4r¡,(Y* l) —PNIN][29143 + ])Ïl-‘+4I'¡,(Y+ 1) + PNIN]
2thF + 4I‘I,+ pNtN

RP: . (¡.58)

Teniendo las expresiones para las resistencias en ambas cónfiguraciones. estamos en con­
diciones de definir la razón de magnetorresistencia como

MR=M (¡59)
RAP

e 2=M (mo)
(ZPFIF + 4rb + PNIN)2'

De la ecuación 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 relación entre los distintos parámetros, la MR siempre es
negativa. Vale notar que estos resultados son válidos siempre que las capas magnéticas
sean equivalentes (iguales).

El modelo de Valet y Fert no tiene en cuenta efectos de interferencia cuántica 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 clásica. Los efectos de interferencia son
importantes cuando la longitud de coherencia de fase de los electrones, A“ es del orden
de las longitudes características del sistema [44]. En los metales y a bajas temperaturas
7Vronda los centenares de Angstroms. Según esto último, si las capas son de espesores
menores a lOOÁ tendría que verse interferencia cuántica entre las capas y el modelo del
resistor perdería validez. Sin embargo, experimentalmente no sucede ésto y el modelo
sigue valiendo aún para espesores menores a IOOÁ. Este efecto es atribuido a que la
dispersión debida a la rugosidad en las interfaces y la acumulación de espín es difusiva y
por lo tanto los electrones de conducción pierden la memoria de su fase. Ésto hace que 7p.
sea prácticamente del orden del espesor de la capa y que, por lo tanto, este modelo siga
siendo válido.

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
ducción, focalizamos principalmente en la contribución de la estructura de bandas a la
conductividad y este modelo no tiene en cuenta dicha contribución.
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1.4.1.3. GMR inversa

En general. el efecto de GMR tiene lugar cuando al aplicar un campo magnético ex­
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
sección si las capas magnéticas son similares, la dispersión dependiente de espín en capas
sucesivas también lo es. Ante ésto, la única solución posible es una magnetorresistencia
directa. Ahora, si las capas son diferentes, de forma tal que algunas de ellas dispersen
mas los electrones up y otras los down, es posible tener como solución la magnetorre­
sistencia inversa. Se construyeron diversos sistemas donde esto sucedía. J.M. George et
al. [45] observaron ésto en una superred Fe/Cu, en la cual se crecía una monocapa de
Cr en medio de una capa de Fe cada dos capas de éste. La simple introducción de esta
monocapa hace que la capa de Fe con Cr disperse más a los electrones de espín opuesto
que la capa de Fe puro lo que provoca asimetría en las capas magnéticas responsable del
efecto inverso. En el capítulo 3 estudiamos este sistema con detenimiento, enfocándonos
en como la estructura de bandas se modifica con la introducción de la monocapa de Cr.

También fue posible conseguir este efecto en multicapas del tipo Fel __,.V_¡./Cu/Co/Cu
[46]. donde el comportamiento respecto a la dispersión de las capas de Fe era invertido
aleándolas con V. Otro sistema interesante donde se encontró GMR inversa es la multica­

pa Co/Ru [47], en el cual todas sus capas magnéticas son Co, pero con distinta rugosidad
en Ia interfaz. Entonces, aunque la dispersión en el volumen en todas las capas es la mis­
ma. no lo es en las interfaces debido a la rugosidad, y de aquí proviene la GMR inversa.

1.5. Aleaciones granulares

1.5.1. Comportamiento magnético en nanopartículas

1.5.1.1. Comportamiento monodominio

Cuando las partículas magnéticas son lo suficientemente pequeñas, de unos pocos
cientos de angstroms, las respuestas de éstas a una excitación magnética son diferentes a
las ya conocidas en materiales magnéticos macroscópicosó.

La primera propiedad que se estudió fue la saturación magnética. Kittel et al. [49]
estudiaron esta propiedad en dos muestras con agregados de Ni de diferentes diámetros.
En general. en las partículas ferromagnéticas macroscópicas, las que forman dominios, el
campo magnético necesario para alinear todos los dominios y alcanzar la saturación tiene
que ser por lo menos igual al campo demagnetizante ya que éste es el responsable de que
se formen dichos dominios. Para las partículas más grandes encontraron que el campo de

“Una explicación detallada de las propiedades magnéticas de películas delgadas y partículas pequeñas
se puede encontrar en la referencia [48].
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saturación era, efectivamente, del orden del campo demagnetizante: sin embargo en las
más pequeñas el campo necesario era cuatro veces más chico. Ésto estaba significando
que el campo demagnetizante no estabajugando ningún rol en la dinámica de orientación
a lo largo de la dirección del campo aplicado de los espines. Los autores propusieron
que este efecto era debido a que la partícula en su totalidad era un único dominio. por lo
tanto al aplicarle un campo todos sus espines responden de forma similar. Es mas, si la
anisotropía de las partículas fuese cero, bastaría con un campo magnético inlinitesimal
para saturar la magnetización de las muestras en la dirección del campo.

Otra de las propiedades estudiadas fue la coercitividad. El campo coercitivo es el
campo necesario para que un material magnético previamente saturado vuelva a tener
magnetización nula. A partir del tamaño en que una partícula se vuelve monodominio y
a medida que su diámetro es menor, la coercitividad va disminuyendo. Ésto es debido a
que las fluctuaciones térmicas provocan una demagnetización espontánea. Para un cierto
diámetro crítico la coercitividad se vuelve nula. A partir de este diámetro las partículas se
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 órdenes de magnitud.

1.5.1.2. Superparamagnetismo

Consideremos un conjunto de partículas monodominio uniaxiales, cuya densidad de
energía debido a esta anisotropía es

E=Ksin29. (1.6|)

K es la constante de anisotropía, y Gel ángulo entre el momento magnético de la partícula
y el eje preferencial de la misma. Si el volumen de cada partícula es V, entonces la energía
de barrera, AE, que ésta tiene que superar para revertir su magnetización es KV. Si las
partículas son lo suficientemente pequeñas, entonces el producto KV es lo suficientemen­
te chico para que las fluctuaciones térmicas puedan provocar una inversión espontánea de
la magnetización de un eje preferencial a otro. Por otro lado, el momento magnético de
cada partícula será y = MXV,donde Mxes la magnetización de saturación del material de
las partículas. Ahora si se aplica un campo magnético, los momentos de cada partícula
tenderán a alinearse con el campo, mientras que la temperatura favorecerá que se desor­
denen. Este comportamiento es el de un paramagneto clásico, pero con la diferencia que
su momento magnético es miles de veces más grande.

Si K = 0, las partículas no tienen anisotropía, los momentos de cada una de ellas están
alineados en cualquier dirección. Entonces la magnetización esta dada por

M = n/JL(X), (1.62)

donde M es la magnetización de la muestra, n es el número de partículas por unidad de
volumen, L(x) es la función de Langevin y x = pH/KT. El comportamiento superpara­
magnético se puede comprobar viendo que se cumple lo siguiente:
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l. "li-ansporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

Las curvas de magnetización a diferentes temperaturas se superponen cuando M es
graficada en función de H/T.

La remanencia y coercitividad son cero, por lo tanto no hay histéresis.

Experimentalmente se ve que para partículas superparamagnéticas de cierto tamaño,
por debajo de una temperatura crítica, la energía térmica no es suficiente para que las
mismas alcancen el equilibrio térmico. En estas circunstancias, aparece histéresis y las
partículas dejan de ser superparamagnéticas. Para estudiar la magnetización, necesita­
mos ver como es alcanzado el equilibrio térmico . Para estudiar ésto supongamos que
disponemos de una muestra saturada magnéticamente compuesta de nanopartículas. Si
fijamos H = 0 la magnetización empieza a decrecer. La tasa de decrecimiento en un dado
tiempo t será proporcional a la magnetización en ese instante y al factor de Boltzmann
(“KV/"T. que pesa la probabilidad de que las fluctuaciones térmicas alcancen el valor de
KV necesario para superar la energía de anisotropía. Entonces

_dM(t) _ f0 Mm e-KV/kTz M, (1.63)
(I! T

donch ji) es un factor de proporcionalidad llamado factor de frecuencia y, generalmente,
se le asigna un valor de 109s", ‘tes un tiempo de relajación asociado con este proceso.
Para obtener la magnetización remanente sólo se necesita integrar la ecuación anterior,
entonces

M(t) = M_,.e-'/‘, (1.64)

donde l

É = joe-KW”­

Se puede apreciar que 13depende exponencialmente de V y de T. Debido a la rápida
variación de t respecto de V para pequeños cambios en el diámetro de las partículas,
el tiempo de relajación puede modificarse en varios órdenes de magnitud. Por lo tanto
no es posible definir un tiempo característico para este proceso. Que un sistema se vea
en su estado relajado o no depende del tiempo característico de medición. En particular,
para las mediciones de magnetización se toma un tiempo característico de lOOs. Esto
nos lleva a encontrar un volumen máximo, V,,,para el cual un conjunto de partículas se
comportará de forma superparamagnética. Sabiendo que

¡o2 = 10" e_KVI’/kT (1.65)

y que por ende la energía de barrera KV,,es 25kT. Encontramos que

25kÏ
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1.5.Aleaciones granulares

Otra forma es analizar cuál es la temperatura máxima a la cual las partículas, para el
mismo tiempo característico de lOOs, no responden al campo como superparamagnéticas.
A] estado en el que esto ocurre se lo suele llamar bloqueado. Con solo invertir la ecuación
anterior obtenemos dicha temperatura máxima,

KV=—. ¡.(7
T" 25k‘ ( H

a T1;se la denomina temperatura de bloqueo. En la figura 1.14 mostramos el comporta­
miento de partículas monodominio en función de la temperatura, del tamaño y del tiempo
característico de medición.

Stlble Superplumagnetic

¡0° r—- _. ¡old

80

60
D,(A) r(sec)

r for
76 A particle

20

L’ k- 20°c —

o i l L l l ¡0_ 6
o IOO 200 300 400 soo 600

Temperature (°K)

Figura 1.14: Comportamiento de las partículas monodominio en función de la temperatura. del
diámetro y del tiempo característico de medición.
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l. 'D'ansporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

1.5.2. GMR en aleaciones granulares

Desde el punto de vista del estudio de las propiedades de transporte, las aleaciones
granulares. son más difíciles de estudiar que las multicapas magnéticas. La disposición
al azar: la distribución de volumen y sobre todo la variabilidad de las formas de los agre­
gados magnéticos, hacen que se dificulte mucho el cálculo 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
fue desarrollado por Z. Zhang y P. Levy [l l]. Ellos consideraron las dispersión electróni­
ca dependiente del espín en las interfaces de los agregados y en la matriz conductora.
El l'ormalismo es el mismo que el utilizado para multicapas en la geometría 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

0- "e 21:", (1.68)
2m(. A.

la cual es similar a la ecuación (1.6) pero teniendo en cuenta ambas polarizaciones de
vspr’n.Todos los efectos de dispersión están tenidos en cuenta en el tiempo de relajación.
La estructura electrónica 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

V"'(r)= Xvfldsu —R,-)+ 2 z v,."""(1+ p,, ¿famoso —R?)
¡ a ¡Ga (|.69)

+ z z V_‘.(l+1).\-ó“'.rï1_ï)6(r—RS),
a sea

donde R,-.R? y R}?son las posiciones de las impurezas en la matriz, dentro de los agrega­

dos y en la superficie de los mismos respectivamente. WM, l/¡del’y V5.son los potenciales
independiente del espín en la matriz no magnética, dependientes del espín dentro de las
partículas y en las superficies de las mismas respectivamente. pl, y px son los eocientes
entre el potencial dependiente del espr'n y el independiente para los agregados y las in­
terfaces respectivamente. ó“ es la matriz de Pauli para la proyección s. y ni? son la
dirección de magnetización de cada impureza dentro y en la superficie de los agregados
respectivamente.

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

EF/kF

(l/N¡)Z¡e¡IV,-U)I2N(8F)
A]: (1.70)
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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 definición está de acuerdo con la que hemos propuesto con anterioridad. ya que la

suma LEJ- Il/¡(j)|2N(eF) tiene en cuenta la probabilidad de que un electrón en un estado
determinado transicione a cualquier otro estado debido a la interacción con el potencial
perturbador de la interfaz y de los agregados y debido, también, a la densidad de estados
electrónicos en el nivel de Fermi [l l].

Si recordamos la relación entre l y 1:dada en la expresión (¡.27) y aplicando la regla
de oro de Fermi podemos obtener Ia siguiente expresión

'—€F(¿)+ó‘¿l) (17H-. — — ( ­
T“ k]: ’

donde

_ C L.l

E40=T+
ind Aragr

(l +1713)

(l.72)
+ (361:)'/3c(l + pi?).I'dva¿”fm

A-.r/U() fdva Vaf(va)

_M dea Vaf(va)ma(Va)

_ A'dep (Iva Vaf(va) ( l 7‘)

+ 2(361t)l/3cp_\.fdva vá/3f(va)ma(va) ' '
M/ 610 .Í (¡Va Vaf(Va)

Para llegar a esta expresión estamos asumiendo que los agregados son esféricos. c cs la
concentración de partículas, f(Va) es la función distribución de volúmenes y ma es la
magnetización de las partículas con Vu.Entonces, la conductividad está dada por

¿i

"ez/W ¿0
o = 7 2, ( l .74)

me” Ex")_ ¿i

donde podemos ver que la conductividad es mínima cuando ¿l = O.De la ecuación ( l .73)
vernos que esto sucede cuando los momentos magnéticos de los agregados están orienta­
dos al azar que es Io que se espera experimentalmente. La magnetorresistencia está dada
por

MRW) = p<H¿(B)p<o>

32

(¡.75)



l. 'Iï-ansporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metálicas

Supongamos ahora que todos las partículas magnéticas tienen el mismo volumen,
o sea _/'(Va) = ¿(Va —Vu) entonces las ecuaciones (1.72) y (1.73) las podemos escribir
como

l_ C L. 2 3c(l + p?) l

EJ“ 0) Mm, Xd“, ph) Aamp/(¡0 r0 (

y 2 6 l_ cp], CPx _

¿l _ (Ant/ol)+ Ani-upï())m(v()) —'Y(V0)m(vo) (1'77)

respectivamente. Para este caso la magnetorresistencia nos queda

Y2(V0) 2 'MR = ———m V . (l.78)(0)
De esta última expresión vemos que la magnetorresistencia es proporcional al valor de
la magnetización al cuadrado. Esta dependencia con la magnetización 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
vecinos.

En general las curvas experimentales muestran que la GMR tiene un comportamiento
acorde con el mostrado en la ecuación (1.78) con respecto a la dependencia de ésta con
el tamaño de los agregados y con la magnetización del sistema. Pero estudios detallados
de Ia GMR en función del tamaño [8, 50] mostraron que para un cierto diámetro ésta
alcanza un valor máximo, hecho que la teoría expuesta anteriormente no puede explicar,
ya que predice un decrecimiento monótono de la GMR con el tamaño de los agregados.
Trabajos teóricos posteriores, mostraron que la hipótesis de Zhang y Levy fallaba cuando
los agregados eran lo suficientemente pequeños. Se observó que, dependiendo del tamaño
de los agregados. el comportamiento de la GMR en estos sistemas es una mezcla del
conmortamiento de ésta en las geometrías CIP y CPP [5], 52, 53]. La explicación surge
de que. desde el punto de vista semiclásico, para diámetros suficientemente pequeños las
líneas 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 interacción dependiente del
(¡spin en las interfaces.

En el capítulo 4 usamos este modelo para ajustar las curvas experimentales y estimar
los tamaños de los agregados magnéticos. También veremos que por debajo de cierta
concentración este modelo falla como explicamos en el párrafo siguiente.
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Capítulo 2

Técnicas de cálculo y experimentales

2.1. Cálculo de la estructura electrónica

En esta sección explicaremos los distintos métodos utilizados para obtener la estruc­
lura electrónica de los sistemas en estudio, para lo cual comenzaremos planteando el
Humilmniuno exacto de nuestro problema

o 7 2 2 2
¡27 pa l ZaZBÜ Zae l e:H'= _' + _. +_ — _ — +_

zi a 2M 2
(2.1)

2m ZafiIRB-Ral ¿a ll'¡—Rai ¡'j iri_rji7

donde ¡.j etiquetan a los electrones del sistema y (1.,B los núcleos. rm) son las coorde­
nadas del ¡(j)-ésimo electrón y Ram) las coordenadas del 0t(B)-ésimo núcleo, 2am) es el
número atómico del 0t(B)-ésimo núcleo. Los dos primeros términos del lado derecho de
la Ecuación (2. l) dan cuenta de las energías cinéticas de electrones y núcleos respecti­
vamente. los últimos de Ia interacción núcleo-núcleo, núcleo-electrón, electrón-electrón
respectivamente. La resolución de este Hamiltoniano es un problema de muchos cuerpos
que no puede ser abordado exactamente. Los métodos para la resolución utilizan distintas
aproximaciones para simplificarlo. En esta tesis se utilizaron dos métodos, uno parame­
trizado basado en la aproximación de enlaces fuertes (tight binding) y otro de primeros
principios basado en la teoría de la funcional densidad. A continuación detallaremos las
principales características de estos dos métodos

2.1.1. Métodos de primeros principios
2.1.1.1. Teoría de la funcional de la densidad

La teoría de Ia funcional densidad (DFT) está basada en el teorema de H. Hohenberg
y W. Kohn [54]. Este teorema postula que la energía total de un sistema de electrones
interactuantes inmerso en un potencial externo (que en nuestro caso será el potencial de
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2.1. Cálculo de la estructura electrónica

Coulomb en un sólido debido a los núcleos) es una funcional de la densidad electrónica
del estado fundamental

E = Elpieptl, (2.2)

cuya expresión es desconocida. Por lo tanto la utilidad de DFI“ depende del uso dc una
funcional que sea buena aproximación para el estado fundamental y de un esquema dc
cálculo adecuado.

Una forma conveniente de expresar (2.2) es en función de la energia total de Har­
tree más otra funcional desconocida llamada funcional de correlación e intercambio

E,u.[pT,p¿], Ia cual suponemos pequeña con respecto al término de Hartree. Entonces
la expresión completa para la energía la escribimos como

Elpra Pl] = TxiprsPt] + Eu'lPre Pt] + EH[pTvPt] + Eii[PT=Pt] + Elx-[Pr-Pll- (3-3)

donde T¿.[pT,p¿] es la energía cinética de un gas de electrones no interactuantes. [in-[oí . p l]
es la interacción de Coulomb entre los electrones y núcleos, E¡,-[pT,pi] surge de la intc­
racción entre núcleos y EH[pT,pl] es la componente de Hartree de la interacción electrón­
electrón y la definimos como

(r)+pt(r)l [pitr')+pt(r')l
Ir-r’l

2e

EH[pT,p¿]= í /dl'dl'l [pT .

El término de intercambio y correlación, E_u.[pT,p¿],que se usa en esta tesis es cl dc
la aproximación de densidad local de espín (LSDA) propuesta originalmente por Slatcr
[55]. En esta aproximación podemos escribir

Etc-lor,Pl] = / dr’ [pi(r’) + pt(r’)] [pi(r’) + pt(r’)l- (3-5)

aquí la función ¿“.(pT, pl) es aproximada por una función local de la densidad que repro­
duce la energía de un gas uniforme de electrones en cada sitio r’.

W. Kohn y L.J. Sham [56] propusieron un esquema de cálculo que permite implc­
mentar en forma concreta la teoría. La idea principal subyacente es escribir la densidad
electrónica total como la suma de densidades de partículas independientes. Entonces. la
expresión correcta para la densidad está dada por la solución autoconsistente de un sis­
tema de ecuaciones de partículas independientes que tienen la forma de la ecuación dc
Schródinger para un electrón. Estas ecuaciones son conocidas como las ecuaciones dc
Kohn-Sham (KS) y se expresan de la siguiente forma

[T + Vei(l') + VH(|') + er,0(r)] (P¡o(l') = E¡<P¡o(|‘)- (2-6)

Estas ecuaciones se relacionan con la densidad a través de

p(r) = 2 (pïo(r)<p¡o(r), (2.7)
url).

ncup.
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2. Técnicas de cálculo y experimentales

donde el último orbital ocupado está dado por el número de electrones del sistema. En
la ecuación (2.6) (p¡o(r) son los orbitales de partícula independiente, conocidos como
orbitales de Kohn-Sham, T es el operador energía cinética, V,,,-es el potencial de Cou­
lomb generado por los núcleos, VHes el potencial de I-lartree y Vmo es el potencial de
correlación e intercambio. VHy V1.6,Gestán definidos en función de p como

V” 262 /dr/PT(")+PL(") V _ ¿Exclprrptl (2.8)lr-r’l spam'
El problema de resolver la ecuación de Schro'dinger de muchos cuerpos pasa a ser en DFT
equivalente a encontrar en forma autoconsistente la solución de una serie de ecuaciones
de partículas independientes. Si tenemos en cuenta que nosotros utilizaremos este método
para resolver la estructura electrónica de sistemas periódicos, 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 cálculo. Una de
las bases mas utilizadas es la de ondas planas. Esto es así porque éstas son ideales para
describir a los electrones casi-libres. Los electrones de valencia, que son los electrones
cuya energía está cerca del nivel de Fermi y que están más alejados de los núcleos, estarán
bien representados por combinaciones lineales de estas ondas planas. Sin embargo, los
átomos también están compuestos por los electrones internos, que están cerca de los
núcleos y que interactúan muy fuertemente con ellos a través de Ia fuerza de Coulomb.
Pero estos electrones no participan de las propiedades física y químicas relacionadas con
el 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 cálculo, demandaría mucho tiempo computacional. Para
solucionar ésto se utilizan predominantemente dos métodos: el de pseudopotenciales y
el de ondas planas aumentadas'. En el método de pseudopotenciales se reemplaza el
potencial fuerte atractivo cerca del núcleo por un pseudopotencial de tal forma que a partir
de una distancia dada del núcleo coincida con el potencial real. Este pseudopotencial
está diseñado para que las funciones de onda cerca del núcleo varíen de forma suave y
puedan ser expandidas con un número pequeño de ondas planas. El método de ondas
planas aumentadas es el que usamos en esta tesis y lo explicamos con más detalle a
continuación.

2.1.1.2. Método de ondas planas aumentadas

Una forma de simplificar la estructura electrónica de un sólido es separarlo en dos
zonas [57]. Una zona esférica, usualmente llamada mufl‘intin, que rodeará a cada uno de
los átomos hasta una cierta distancia del núcleo, y otra zona intersticial como se indica

' Una revisión completa de estos métodos se puede encontrar en la referencia [3 l l.
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2.1. Cálculo de la estructura electrónica

en la figura 2.1. En el muflin tin se supone que las funciones de onda se comportan como
soluciones atómicas, mientras que en la zona intersticial, como el potencial es mucho más
suave, es conveniente utilizar una base de ondas planas. Entonces la base de las funciones
de ondas que describirán el sólido será

L . ,¿(G+k)r , . .c ,c r E Interst1c10
©(r) = ÑZG C __ . (2.9)

ElInAÍ/nu/(r) Y1m(r) r E Mufl‘m tm

donde Q es el volumen de la celda, Ylmson los armónicos esféricos y u, son las soluciones
de la siguiente ecuación diferencial

d2 l(l+1)
—F r—2+V(r)—E ru¡(r):0, (2.10)

cc y Am,son coeficientes de la expansión, G denota un vector de la red recíproca y E es la
energía del estado considerado. Los Al,” se eligen de ta] forma de unir las dos soluciones
de (p(r) en el borde de la esfera. Este es el método denominado APW (Augmented Pla/mv
Waves) y tiene la desventaja de que las funciones de onda dentro de la esfera son solución
de la ecuación de Schródinger sólo para la energía E del estado considerado y encontrar
las soluciones, o sea resolver las ecuaciones no lineales en E, es computacionalmente
muy costoso.

Instersticío y
Ondas planas

Mu ln tin
Armónicos esféricos

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

El método LAPW (Línearized Augmented Plane Waves), que es una derivación del
APW, tiene como funciones base dentro de la esfera a una combinación lineal de funcio­
nes radiales y sus derivadas con respecto a la energía. En la zona intersticial la base es la
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2. Técnicas de cálculo y experimentales

misma que en el método APW, o sea ondas planas. En este caso las funciones de onda se
expresan de la siguiente manera

( ) 71:2Z(;c'(;€¡((;+k)" r G Intersticio (2 l l)(p r = _ , .

21m Alma/(ree) + BÍIII(I"I(;:’E)]Ylm(r) r e Mufi‘m "n

donde u¡, en este caso, depende de un parámetro e que se relaciona con el parámetro E
del método APW de la siguiente manera

(lu/(r)
dru/(r.8)=u¡(r)+(8—E) +O[(8—E)2]. (2.12)

Este nuevo parámetro e permite linealizar la ecuación de u, y encontrar la solución es mu­
cho más fácil computacionalmente. Finalmente, se debe resolver un sistema de ecuacio­
ncs lineales en E en forma autoconsístente. Normalmente se denomina LAPW al método

que utiliza solamente las componentes esféricas del potencial y FP-LAPW (FP significa
Full Porenrial) al método que utiliza también las no-esféricas.

El código utilizado en parte de esta tesis es el WIEN97 [58] que es una implemen­
tación del método arriba presentado. En el apéndice B mostrarnos las principales carac­
terísticas de este código.

2.1.2. Método de Enlaces Fuertes

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

Nosotros calculamos la estructura electrónica a temperatura cero, por lo tanto los
núcleos están fijos en su posición de equilibrio. Podemos despreciar la energía cinética
dc estos últimos. El término de repulsión coulombiana entre núcleos es en este caso una
constante y no Io tenemos en cuenta. El Hamiltoniano se reduce a

2 2 2 2

fl=2fi+zp—“—zza—e+lze—, (2.13)
¡ 2m a 2M ¡saIl'¡-Ral 2 ¡,j Il'¡- l‘jl

il-Í se puede simplificar aún más si se tiene en cuenta que las capas interiores del
átomo están fuertemente ligadas al núcleo y que están llenas. Las funciones de onda
dc estos electrones prácticamente no difieren de las correspondientes al átomo aislado
y licnen un efecto despreciable en las propiedades electrónicas y magnéticas que están
determinadas por los electrones de las capas externas como mencionamos anteriormente.
Teniendo en cuenta ésto se llega a

2 7- | e"H: p—' M -—R — — _
Ei 2m + ¡EN,(r, Y)+ 2 ¡EJInqjl, (2 14)
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2.1. Cálculo de la estructura electrónica

donde los subíndices i,j se refieren únicamente a los electrones de las capas externas.
llamados electrones de valencia y Vy(r¡-RY)es el potencial efectivo que siente el i-ésimo
electrón debido al carozo positivo situado en la posición RYe incluye el apantallamiento
de los núcleos por las capas electrónicas internas. El tercer término corresponde a la
interacción electrón-electrón de valencia.

Los metales de transición se caracterizan por tener la banda de carácter d semillena y
una ocupación del orden de l,4 electrones por átomo en la banda sp. La interacción entre
orbitales s y p de átomos vecinos (que son bastante más extendidos que los d) mantiene
a los átomos lo suficientemente apartados como para que el solapamiento de los electro­
nes d sea pequeño. Por lo tanto, la banda d es angosta y estos electrones. que son los
responsables de casi todas las propiedades de los metales de transición. conservan algu­
nas características atómicas. Esto permite simplificar aún más el problema: explotando
la localización de las funciones de onda se pueden despreciar las interacciones entre los
electrones y de ellos con los núcleos situados a una distancia mayor que algún valor Ru
y utilizar como base a funciones de onda atómicas para resolver el problema. Debido al
apantallamiento en los sólidos de metales de transición, la interacción electrón-electrón se
puede considerar en campo medio y el problema se transforma en uno de un electrón. Es­
tas dos aproximaciones constituyen el modelo conocido como método de enlaces fuertes
(light bindíng). El efecto del magnetismo puede obtenerse en esta aproximación agregan­
do al Hamiltoniano modelo de un electrón un término, con un parámetro de intercambio
JW (i es el índice del sitio y y,v de los orbitales). En este trabajo sólo JW es distinto
de cero. Para dar cuenta de transferencias de carga entre átomos y entre orbitales de un
mismo átomo se agregan términos tipo de Hubbard con parámetros UM. Ambos tipos dc
parámetros UM y JM pueden pensarse como integrales atómicas de un centro (pero de
dos electrones) renormalizadas en el sólido por el apantallamiento debido a los electrones
del sistema.

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

. J-I

Clk'RtipJ'u'+ (Uipvniv—Olivmiv)_ aii’ópu' Z0­v

(2. l 5)

donde IMJ-I”:es la probabilidad de salto entre sitios ie i’ y orbitales ,uy y’: 15ges el Ot-ésimo
autovalor con espín 0' (+l :up y - l :down); mw es el momento magnético en unidades de un.

CSICson los coeficientes del a-ésimo autovector de espín o. Los elementos diagonales del
Hamiltoniano que llamaremos ama, corresponden a las energías de sitio de los distintos
orbitales y están dados por

¡'l/ R/lRl<Ro

Jipv
2

V
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2. Técnicas de cálculo y experimentales

o
¡p

a 11,},= ng, y mm = 0, donde ng, son las ocupaciones electrónicas del material puro,
podemos expresar las energías de sitio como

Si tomamos como energías de sitio de referencia e a las energías 8M, correspondientes

J.
E¡yo= €310-+ z UivaTliv “ Ü’Láïmiv, [7)v

An = mv —n?v. (2.18)

Para un dado barrido en k, este sistema de ecuaciones se resuelve iterativamente en forma

autoconsistente. En nuestro caso IMJ-Ip,U¡,,Vy JM," son parámetros ajustados a las bandas
de volumen. En el apéndice C describimos cómo se determinan los parámetros y cuáles
son los utilizados en esta tesis.

2.2. Cálculo de la contribución de la estructura de ban­
das a la conductividad

Los elementos del tensor conductividad que debemos calcular vienen dados por la
expresión (¡.25):

-62 . l

GU= (¡SFT(k)vi(k)vj(k)l—va- (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 áreas orientadas y el de los tetraedros. El primero tiene la ventaja de que
solamente necesitamos calcular la proyección de la superficie de Fermi en el plano per­
pendicular al transporte pero, por otro lado, se necesita un barrido en el espacio k más
denso para alcanzar la convergencia que con el método de los tetraedros. El método de
los tetraedros utiliza una interpelación lineal, lo que reduce la cantidad de puntos k en el
barrido necesario para encontrar la superficie de Fermi.
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2.2. Cálculo de la contribución de la estructura de bandas a la conductividad

2.2.1. Método de las áreas orientadas

Recordemos la expresión (1.26):

2

oü= T; / dSF'c(k)moon-(má. (2.20)

Ayudados por la figura 2.2 podemos ver que dSp ww es la
proyección de la superficie de Fermi en la dirección í (donde í
es z para el ejemplo de la figura). IVkel es el módulo del vector
velocidad que es perpendicular a la superficie de Fermi. Enton­
ces podemos reescribir (2.20) de la siguiente forma

oü= 4731/ ds” t(k) mk), (2.21)

donde SE,‘es la proyección de la superficie de Fermi perpen­
dicular a la dirección í. Por lo tanto observamos que la com­
ponente íi de la contribución de la banda a la conductividad
consiste simplemente en integrar la proyección de la velocidad

"gente
.5

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
miclásica.

semiclásica perpendicular a la dirección i de la superficie de Fermi. Esto simplifica mu­
cho los cálculos ya que la integral puede hacerse para cada una de las direcciones de
forma independiente. En el apéndice D mostramos explícitamente el método numérico.

2.2.2. Método de los tetraedros

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

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, Sp in­
tersecta a algunos de ellos. De estos últimos, alguno(s) de sus
vértices tendrán una energía mayor que EFy otro(s) una menor.
Entonces en las aristas (que son las rectas que unen a los vérti­
ces), existe algún punto con la energía de Fermi. Para estimar
este punto se hace una interpolación lineal entre los valores de
energía 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
quemático 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 cálculo y experimentales

aproximación a primer orden, es Sp. Una vez determinada la superficie de Fermi, también
se obtiene simultaneamente el vector gradiente Vke|¿,_., que será normal a la superficie, y

. . , . 7
que es Ia velocrdad semiclasica'.

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 recíproco.

En particular, en el método de las áreas 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 energía de ambos sea
menor que la de Fermi, pero sin embargo ambos pertenecen a la misma banda que pudo
haber cruzado el nivel de Fermi en un punto intermedio, no incluido en el barrido. La
densidad necesaria 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 contribución ¡,umosk
de las bandas a la conductividad en función del ‘.’ "J". “3". "‘.'"' “‘J‘“ "3‘"

número de puntos k del barrido para Cu y Fe o­
en volumen. Podemos ver que mientras para Cu
la convergencia, con un error menor al l %, se -0.I­
alcanza con 15000 puntos k, el Fe recién la al­
canza con 43000 puntos k. Esto se debe a que m.
el nivel de Fermi del Cu es cruzado por estados
con simetría mayormente s y que tienen forma . . . . . .
parabólica. En cambio, el nivel de Fermi del Fe,
para ambas polarizaciones de espín, es cruzado Figura 2,4; Error relativo, respecto al va­
por bandas electrónicas con simetría d ya que lor convergido, de la contribución de las
los estados 3d no están completamente llenos en bandas a la conductividad en función del
ambas proyecciones de espín. Las bandas con número de puntos k del barrido.
esta última simetría son muy “rugosas”, o sea
que cruzan el nivel de Fermi repetidas veces como se puede observar en el gráfico l.4
para las bandas down del Co. Por lo tanto el cálculo de conductividad a partir de bandas
con estados d en el nivel de Fermi son más propensos a presentar errores numéricos como
los mencionados en el parrafo anterior.

2Una descripción más detallada del método sc encuentra en el apéndice D.
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2.3. Medición del transporte eléctrico

2.3. Medición del transporte eléctrico

Para el estudio experimental de las propiedades de

transporte de las diferentes películas delgadas estudia- //®’das se realizaron mediciones de resistencia en función S \
de campo magnético a temperatura ambiente y a 4,2 K. ‘
Las medidas se realizaron con la técnica usual de medi- í \

ción a cuatro puntas (figura 2.5) con corriente continua. _

Se utilizarondos equipos para realizar las medicionesen /
distintos rangos de campo magnético. Uno de ellos es un 4_>,Jelectroimán que permite realizar las medidas de magne­
totransporte hasta un campo aplicado de l,4 T. La ali­
mentación de los imanes permite fijar la magnitud del

campo y la velocidad de variación del mismo, lo que per- método de ¡aS cum“, pumas.
mite hacer barridos de campo magnético. El campo es por ¡os comucms ¿Mel-¡ms ¡.¡_

medido por una punta hall y se utiliza un controlador de yectamos comenlc ¿l¡u mucgu-¿L
temperatura CODuna resistencia de carbon-glass para lil mientras que por los comuclos
medición de la temperatura. El otro equipo permite apli- internos medimos lacai’dadc po­
car campos de hasta 9 T que es producido por un imán tencial en Ia misma.
superconductor. En este caso, la intensidad del campo se
midió directamente a través de la fuente calibrada del equipo. El controlador de tempera­
tura consiste básicamente de una resistencia carnox.

Figura 2.5: Esquema dc la Llis­
posición de los contactos en cl

2.4. Medición de la magnetización

2.4.1. Medición directa

Una de las formas de medir la magnetización de las muestras fue a través de un mag­
netómetro SQUID. Su nombre significa superconducting quanmm inter/i'remw dm'ia' o
dispositivo superconductor de interferencia cuántica. El sensor de magnetización consta
de un anillo superconductor con una juntura Josephson que permite medir la variación
de flujo magnético dentro del mismo con mucha precisión. La variación del flujo sc oh­
tiene moviendo la muestra ubicada en el centro del anillo, en la dirección perpendicular
al plano de éste. El campo magnético, generado por un imán superconductor. es aplicado
en general en dirección paralela a Ia superficie de la muestra, en un rango de iS T y para
temperaturas de entre 5 y 300 K. Se realizaron mediciones de magnetización en función
de la temperatura y magnetización en función del campo magnético.
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2. Técnicas de cálculo y experimentales

2.4.2. Medición a través de resonancia ferromagnética

Para medir la respuesta magnética también se utilizó la técnica de resonancia ferro­
magnética. Esta técnica no es una medida directa de la magnetización como lo es la
descripta anteriormente. sino que su valor se infiere de la dinámica de ella. El campo
magnético externo constante es generado por un electroimán hasta una intensidad de 1,4
T. mientras que para el campo variable en el tiempo se utilizan microondas de 9 y 33
GHz.

2.4.2.1. Fenomenología

Un material ferromagnético sometido a un campo de mi­
croondas. h. de cierta frecuencia, v, sumado a un campo _/_,
magnético estático, Ho. perpendiculares entre si, estará en reso- k"
nancia de sus momentos magnéticosbajo ciertas condiciones. a’
Este fenómeno se puede estudiar a través de la ecuación de la
dinámica de la magnetización M: M

d—M= ‘YM X Half, (2.22)
d, Figura 2.6: Esquema del

donde movimiento de precesión

H!” = H0 + he¡2“"'_ de M en FMR.

El campo efectivo, HW; también puede incluir campos cristalinos y demagnetizantes3.
y = es el factor giromagnéticoy g el factorde Landé.En general, hallar la frecuencia
de resonancia consiste de dos pasos: el primero es encontrar la dirección de equilibrio de
los momentos magnéticos que depende del campo efectivo, Hef , en la muestra. Luego
hay que resolver Ia ecuación diferencial (2.22) para encontrar la frecuencia de resonancia
.que depende tanto de la orientación de equilibrio como de He f. Como podemos ver de
la ecuación (2.22) la variación de M con respecto al tiempo depende de la componente
perpendicular de HW- con respecto a ella. Por lo tanto, generalmente, el movimiento
resultante es de precesión como mostramos esquemáticamente en la figura 2.6.

‘Una breve descripción de estos dos efectos la encontramos en el apéndice E.
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2.4.2.2. Geometrías de medición

Existen dos geometrías de medición de uso más frecuente en las películas delgadas.
Una de ellas es la llamada de medición en el plano (in-plane), que consiste en que el
campo magnético externo esté en el plano del film, o sea GH = 90° según la figura 2.7.
Luego se realiza un barrido para 0° < (DH < 360° en busca de posibles anisotropías
dentro del plano.

Por otro lado está la geometría fuera del plano (out-of-plane), que consiste en estudiar
los campos de resonancia para direcciones de H0 no coplanares con eljilm. Usualmente
se hacen barridos partiendo de GH = 0° hasta GH = 90°.

,J
\_. xxo /

Figura 2.7: Convención de ejes y ángulos respecto al plano de la película delgada.
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Capítulo 3

Magnetorresistencia gigante en
superredes Cu/Fe.

3.1. Introducción

Como hemos mencionado en la sección l.4.|.3, los sistemas en multicapas pueden
presentar GMR inversa (IGMR). En 1994 se observó por primera vez este efecto cuando
J.M. George (Ital. [45] midieron la IGMR de multicapas Fe/Cu a las cuales se les crecía
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 máxima cuando el espesor de la capa de Cu es de l4 Á, que es el ancho
necesario para que las capas de Fe se acoplen de forma antiferro, como se espera para una
multieapa (MML) Fe/Cu. Por otro lado, a través de un cálculo hecho por D.J. Singh [60],
se sabe que una eapa muy delgada de Cr sobre Fe o dentro de éste, se acoplará fuertemente
de l'orma 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 alineación de capas de Fe produce la GMR inversa. Con la aplicación 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 fenomenológico se atribuyó este efecto a que el Cr induce
a la capa de Fe que Io contiene a cambiar su comportamiento respecto a la dispersión
dependiente del «spin, y como vimos en la sección 1.4.1.3 ésta es una condición necesaria
para poder tener GMR inversa ya que ambas capas magnéticas dejan de ser similares. I.
Mertig ('l al. [13] hicieron un estudio teórico teniendo en cuenta la estructura de bandas
del sistema pero incluyendo al Cr en los cálculos tan solo como simples impurezas dentro
de la capa de Fe. De esta forma, pudieron explicar la parte de la curva experimental en la
cual la GMR es inversa, sin embargo no dieron cuenta del comportamiento a altos campos
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2 L _.
z Fe/Cr
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Figura 3.1: Magnetorresistencia en función del campo magnético aplicado para el sistema Fet l5
Á)/Cu(|6 Á)/Fe(l2 Á)/Cr(4 Á)/Fe(l2 Á). La figura incluida muestra la MR para una Inultieapa

Fe(12Á)/Cr(()Á). Enestegráficola MRestadefinidacomo y H estáen unidadesde
0,] T.

para los cuales la GMR se vuelve directa. Supusieron que debido a la poca cantidad de Cr
depositado, este se iba a distribuir como impurezas diluidas dentro de la capa de Fe pero.
hasta el momento, no se ha hecho ningún estudio para determinar si ésto es realmente
así. Cabe la posibilidad de que el Cr forme una incipiente capa continua en cuyo caso
hay que considerar el efecto del Cr sobre la estructura de bandas del sistema. Por lo tanto
en este capítulo focalizamos el estudio en las siguientes cuestiones: (a) Ia importancia
relativa entre efectos intrínsecos (bandas electrónicas) y extrínsecos (impurezas) en la
GMR inversa observada en las MMLs Cu/Fe con Cr, (b) la dependencia de la GMR
con la cantidad de interfaces Fe/Cr y/o la rugosidad de las mismas. (c) la posibilidad de
coexistencia de GMR inversa en una geometría y directa en Ia otra geometría. Para llevar
a cabo este estudio consideramos una MML Cu/Fe en la cual una o mas capas de Cr
están intercaladas cada dos capas de Fe. Como el Fe y el Cr tienen aproximadamente el
mismo volumen atómico, esperamos que el Cr se interdifunda parcialmente. Pero esto
dependerá del método y de las condiciones de crecimiento, que pueden influir de forma
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.-Cu

1 ' (P) (Fw)
Figura 3.2: Esquemas de las diferentes situaciones estudiadas. Con (AP) denotamos la configura­
ción donde las capas de Fe subsecuentes están acopladas antiferromagnéticamente, (P) significa
de forma ferromagnética y por (F SM) entendemos las situaciones donde, a través de cálculos de
momento magnético fijado, el Cr se acopla ferro con respecto al Fe que lo circunda.

determinante en el grado de interdifusión. Si la interdifusión no es completa, se forma
una capa de Cr no aliada con el Fe y, desde el punto de vista electrónico tenemos que
considerar que estas capas de Cr forman bandas electrónicas y que, por otro lado, los
átomos 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 están acopladas de forma antiferro y ferro entre
sí, y también cuando la capa de Cr está alineada ferromagnéticamente con el Fe circun­
dante. En la figura 3.2 mostramos los esquemas de las diferentes situaciones magnéticas
estudiadas.

Los cálculos de transporte los realizamos dentro del marco semiclásico de la ecuación
de Boltzmann de tal manera que las contribuciones de las bandas son tomadas en cuen­
ta explícitamente a través de las velocidades semiclásicas. Las correcciones de vértice
(dispersión con ángulo 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 simplificación. Los tiempos de relajación se consideran dependientes del espín,
a través de una parametrización adecuada. Solamente consideramos dispersión elástica,
la cual conserva la proyección del espín en las interfaces y en el volumen.
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3.2. Método de cálculo

Para obtener la estructura de bandas utilizamos el código WIEN97 mencionado en
la sección 2.1.1.2 con un potencial de intercambio y correlación dado por Perdew y
Wang[6 l] para la aproximación de densidad local de espín (LSDA).

Como fue mencionado en la introducción, las conductividades son calculadas utili­
zando la ecuación semiclásica de Boltzmann en la aproximación de tiempo de relajación
sin considerar las interacciones que pueden cambiar la polarización de aspín (.s‘pin-flip)
tales como la de espz'n-órbita o la colisión con magnones. Por lo tanto usamos la ecua­
ción (1.26) para obtener el tensor de conductividad, pero teniendo en cuenta que tenemos
transporte polarizado en espín y que la superficie de Fermi está formada por estados co­
rrespondientes a diferentes bandas electrónicas. La ecuación (l.26) la reescribimos de la
siguiente manera:

2
. —L’ . . 2 l

3-: — E \ (JS: I'ÏVk ——. 3.]0-" x'vr// I [‘l( ) ( )
donde s da cuenta de la polarización de espi'n, v es el índice de banda. El tiempo de
relajación, 1‘"independiente de k, es un parámetro que depende del espín.

Suponemos que 1.Jviene dado por la interacción de los electrones de conducción con
las impurezas del sistema. En este esquema el único rol de la estructura de bandas cs dar
cuenta de la velocidad semiclásica de los electrones para los diferentes valores de k. Por
lo tanto el tiempo de relajación está 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 están 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 concentración de impurezas es Io suficientemente
chica como para que la ecuación 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 relajación. Estamos interesados en la evolución de la GMR en fun­
ción de la concentración relativa de ambos tipos de impurezas y no en el valor absoluto
de la conductividad, por lo tanto, consideramos que para cada una de las multicapas. el
número total de dispersores por celda unidad es fijo e igual a una dada constante ¡(.0 sea

CCrNCr/Fe + CCuNCu/Fc = K CCu: CCr << l. (3-3)

donde NA/F‘,es el número de interfaces por celda unidad (A=Cr o Cu) y ("Aes Ia concen­
tración atómica del átomo de tipo A correspondiente.

Como dijimos anteriormente en el límite de bajas concentraciones. los eventos (le
dispersión de los distintos centros se pueden tomar como independientes y por lo tanto

50



3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

podemos escribir a 17"siguiendo la regla de Matthiessen. El valor de T“viene dado por un
promedio pesado de ICu/Fc y TCr/FCy utilizamos las concentraciones relativas como fac­
tores de peso. Para la configuración magnética en la cual las capas de Fe están alineadas,
la expresión para I" se escribe, finalmente, de la siguiente manera

L=5(fl+ Ícr)’ (3.3).\ V Y

T N TCu/Fc T(:r/Fe

donde

ÍC _ NCr/FeCCr
r_—

NCu/Fe CCu + NCr/Fe CCr

Y

N = NCr/Fe+ NCu/Fc.

io. es la concentración relativa de centros dispersores de Cr. TA/Fces el tiempo de rela­
jación del Fe en presencia de impurezas de Cr o Cu. En el cálculo de la GMR el factor
K/N se cancela.

En la configuración antiparalela de capas sucesivas de Fe la expresión correspondiente
para 1:"es mezcla de los tiempos de relajación de los canales mayoritarios y minoritarios
de capas contiguas en volumen. Siguiendo la referencia [13], para la determinación de
t" en esta configuración 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
escribimos,

L=5(l—:ïc—’+%), (3.4)17" N TACu/Fc Tci/Fe

donde —.s‘indica la polarización de espín contraria as.

En nuestros cálculos, los valores de TIA/Fcque aparecen en la expresiones (3.3) y (3.4)
son parámetros que obtenemos de combinar resultados que aparecen en la literatura con
resultados de cálculos propios. Por un lado, suele considerarse como un dato importante
la llamada asimetría de espín,

_ T l
BA/Fc — TA/Fe/TA/Fe’ (3-5)

ésta nos da idea de Ia polarización relativa debida a la dispersión dependiente del espín.
Por otro lado, podemos definir la siguiente expresión para la conductividad del Fe en
volumen en presencia de impurezas

6A/Fe = 1:iK/Fcóliïe+ TJÁ/FCÓÉC’ (3'6)

donde 6h, producto de nuestro cálculo, es la contribución de las bandas electrónicas a la
conductividad del Fe en volumen para cada canal de espín s, dividida por su correspon­
diente tiempo de relajación. La expresión (3.6) es simplemente un promedio pesado de
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3.2. Método de cálculo

las conductividades de ambos canales de espín, los pesos son los tiempos de relajación
para cada canal debido a las impurezas. Los valores de BA/Fcy los de CSA/Fcson toma­
dos de la referencia [63]. De las ecuaciones (3.5) y (3.6) podemos obtener los valores de

TÁ/Fc,a los cuales mostramos en la tabla 3.1.

Cr Cu

oÏVFc 0.12 0.53

csi/Fe 0.70 0.065
BA/Fe 0.1 1 3.68

mix/Fc 1.05 4.84

1Ach 9.75 1.3|

Tabla 3.1: org/Fces la inversa de la resistividad residual del Fe en volumen en presencia de las
impurezas consideradas en este capítulo al l %: los valores son tomados de la referencia [63]

y son dados en (y!) cm)". BA/Fces el coeficiente de asimetría de expín del Fe dopado con las

impurezas consideradas; los valores son tomados de la referencia [l3]. ‘t‘Á/Fcson los tiempos de
relajación para ambas polarizaciones de espín obtenidos de la ecuación (3.6) y están dados en
unidades arbitrarias.

La situación experimental de saturación en el cual las magnetizaciones del Fe y Cr
están alineadas es una solución del problema en presencia de campo magnético aplica­
do. Un artilugio de cálculo para simular la saturación magnética, es hacer un cálculo
imponiendo condiciones de vínculo, específicamente tomarnos como vínculo el momen­
to magnético total de la celda unidad. Esto significa que al hacer la autoconsistencia la
magnetización 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 razón de GMR como

0'¡¡(AP) _MR =
G G¡¡(P)

l —l < GMR < +°° (3.7)

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

3.3. Resultados

Los cálculos han sido hechos para superredes crecidas en la dirección (00 l) 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 parámetro de red en el plano es el correspondiente al optimizado del Fe en el marco
LDA (2,77 Á), por otro lado las distancias entre planos interfaciales Cu/Fe y Cr/Fe son
también las optimizadas LDA. Utilizamos un radio de muflin tin, R,,,,, de 2,0 unidades
atómicas para los tres tipos de átomos estudiados. El parámetro de corte, que da cuenta
de la cantidad de ondas planas de la base en la zona intersticial, es tomado de tal forma
que R,,,,K,,,,,.,.= 8, donde Km,” es el máximo módulo considerado para los vectores de la
red recíproca. Encontramos que la distancia interfacial Cu/Fe aumenta 5 % (corresponde
a una distancia interplanar de 1,45 A) con respecto al parámetro de red del Fe en volumen
en la aproximación LDA, mientras que para Fe/Cr la interfaz disminuye en 4 % (1,32 Á).
Todos los parámetros optimizados LDA se encuentran en la tabla 3.2.

Elementos en Parámetro de red Interfaces Distancia interfacial
volumen [Á] [Á]

Fe 2,77 Cu/Fe l ,45
Cu 2,78 Fe/Cr 1,32
Cr 2,86

Tabla 3.2: Parámetros de red y distancias interfaciales de equilibrio calculadas en la aproximación
de densidad local de expín (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 este convergido orbital por orbital y no sólo en forma promedio. Para el
cálculo de la contribución de las bandas a la conductividad utilizamos el método de las

areas orientadas (ver sección 2.2.1) sobre una malla de 20000 puntos k. Los cálculos son
hechos para los sistemas descriptos anteriormente, se varía la cantidad de planos de Cu
y en la región Fe/Cr se consideran varias combinaciones de átomos y planos de estos
elementos. 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 número de interfaces Fe/Cr,
con la rugosidad y con la geometría de medición, 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 electrónicas del Cr sobre la GMR.

Para estudiar el efecto de las bandas, los cálculos de transporte los realizamos para
una multicapa Fe3/Cu4 /Fe/Cr/Fe/Cu4 en función de la distancia interfacial Fe/Cr. Hemos
estudiado este sistema aún 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 aCOpleantiferro. A
pesar de esto, propusimos soluciones antiferro para 4 capas ya que el tiempo de cálculo
nos impone límites y obtuvimos la GMR suponiendo que esta configuración es la del
estado fundamental.

En la figura 3.3 mostramos los resultados obtenidos para la GMR en las geometrías
CPP y CIP. Los resultados dados en esta figura no tienen en cuenta la variación de TScon
la concentración de impurezas, solamente se tienen en cuenta los efectos de las bandas
sobre la GMR. por lo tanto el valor de ts es el mismo para ambas polarizaciones de
espz’n.En 3.3(a) mostramos el valor de la GMR para Fe3/Cu4 con parámetros 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 introducción del Cr, especialmente en la geometrí a 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 contracción de
4 % de la distancia interfacial Fe/Cr y en 1a3.3(d) de 10 %. En esta sistemática podemos
ver que al aumentar la hibridización entre los átomos de Cr y Fe, la tendencia a la IGMR
aumenta. Esto es más notorio sobre todo en la geometría CPP.

r
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Figura 3.3: Contribución de las bandas electrónicas a la GMR para a) Fe3/Cu4, b)
Feg/Cu4/Fe/Cr/Fe/Cu4 con una distancia interfacial Cr/Fe igual a la de Fe en volumen, c) y d)
idem b) pero con la distancia Cr/Fe contraída 4 % y 10% respectivamente. Las superrredes son
crecidas en la dirección (001). La zona sombreada indica GMR inversa.
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

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

Los efectos sobre la GMR de las impurezas en el límite de baja dilución, como ya
hemos explicado anteriormente, son tenidos en cuenta a través de 17".Las multicapas es­
tudiadas en este caso son del tipo FeN/CuM (N = 3, S y M = 4, 8), por lo tanto no tenemos
en cuenta el efecto de las bandas del Cr. Solamente analizamos cómo la concentración

relativa de impurezas de Cr, fer, influye sobre la GMR. En la figura 3.4 mostramos los
resultados de cambiar el número de capas de Cu y Fe en función de XQ. Al cambiar el
número de capas de Fe no aparece una modificación en las tendencias ni en los valores de
Ia GMR. Esto Io podemos ver comparando las figuras 3.4(a) y 3.4(b) donde aumentamos
de tres a cinco el número de monocapas de Fe. Al aumentar fc, vemos una tendencia
a la lGMR. En CIP esta tendencia es más clara que en CPP, pero en esta aproximación
los valores de la GMR en ambas geometrías corresponden a GMR directa. En cambio, si
aumentamos la cantidad de capas de Cu (de 4 a 8), la tendencia a IGMR en CIP aumenta
y para un rango pequeño de fc, 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, vernos que la variación de la GMR con fCr es aún menor
que en los casos anteriores.

En los cálculos de transporte realizados en este apartado el nivel de Fermi se man­
tuvo lijo en el valor correspondiente a las multicapas sin impurezas. Para sostener esto
último, estimamos qué error podríamos haber estado cometiendo al no tener en cuenta
las impurezas en la determinación del nivel de Fermi. Para esto suponemos tener una
concentración del 5 % de impurezas de Cu y Cr en Fe que es una buena cota máxima 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 varían en un 4 % y 2 % para las geometrías CPP
y ClP respectivamente, y por lo tanto no afectan a las tendencias observadas.
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Figura 3.4: GMR calculada para a) F63/CU4,b) Fe5/CU4y c) Feg/Cug en función de la concen­
tración relativa de dispersores de Cr, XQ.Las áreas sombreadas corresponden a IGMR. Las líneas
rectas muestran la GMR dada únicamente por la contribución de las bandas. El número de mono­
capas atómicas en cada capa de las multicapas está 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 r") Acá estamos asumiendo que parte del Cr depositado se interdifunde en el Fe, pero
dependiendo de la cantidad depositada parte del Cr empezará a formar una capa continua.

En la figura 3.5 mostramos los efectos de introducir un número variable de interfaces
de Fe/Cr, y también de capas de Cu sobre la GMR. En el gráfico mostramos además
la contribución de las bandas sin tener en cuenta impurezas (líneas rectas). En la figura
3.5(a) vemos cómo la inclusión de bandas de Cr modifica drásticamente a la GMR en la
geometría CPP. si la comparamos con la figura 3.4(a). Ahora la GMR en CPP es positiva
para casi todo cl rango de valores io. Es interesante notar que las impurezas de Cu
(valores bajos de ÍCT)hacen que la GMR tenga una tendencia a ser aún más directa que
considerando sólo la contribución de la banda. En cambio a valores más altos de f0 la
tendencia se revierte y se torna inversa. Para la geometría CIP este último comentario
también es válido. En esta geometría la tendencia también es hacia la GMR inversa pero
con valores de GMR más pequeños.

Si cambiamos el número de monocapas de Cu (de 4 a 8), la GMR en CPP sigue
siendo inversa pero con valores más pequeños que en el caso anterior, mientras que en
ClP se mantiene prácticamente igual que con 4 capas de Cu. Ver figura 3.5(b). Esperamos
que para el número de capas de Cu (8 ó 9) para el cual ocurre el máximo 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 ningún 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 aleación 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 ¡Cr 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 ala dirección de transporte, resultando ésto en
una contribución del tipo CPP en la geometría CIP. Por lo tanto la hibridización del Fe
con el Cr contribuye a la IGMR. Sin embargo el efecto no es lo suficientemente impor­
tante como para cambiar cualitativamente el comportamiento de la GMR. Por otro lado
en CPP la GMR no presenta ninguna fuente adicional de dispersión 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 máximo para un dado valor de fer.
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Figura 3.5: GMR calculada para a) Feg/CU4/Fe/Cr/Fe/Cu4, b) Feg/CuglFe/Cr/Fe/Cug, c)
Feg/Cu4/Fe/Cr/Fe/Cr/Fe/Cu4 y d) Fe3/CU4/Fe/Fe0’5Cr075/Cr/Cr075Fe075/Fe/CU4en función de la
concentración relativa de dispersores de Cr, XQ. Las áreas sombreadas corresponden a la IGMR.
Las líneas rectas muestran la GMR dada únicamente por la contribución de las bandas. El número
de capas atómicas en cada región 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. Evolución de la GMR con alineamiento magnético creciente

En la tabla 3.3 mostramos los resultados obtenidos para la GMR de una multica­
pa Feg/Cu4/Fe/Cr/Fe/CU4 con concentración de impurezas iCr = 0,5 cuando realizamos
cálculos fijando el valor del momento magnético, con el objetivo de simular la aplicación
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 cálculos reproducen el comportamiento experimental. Ob­
scrvamos un incremento inicial de los valores de GMR hasta alcanzar la saturación a

bajos campos. Más allá de este punto, se logra un mayor alineamiento de los momen­
tos magnéticos, en particular consideramos dos configuraciones, FSMl y FSM2, con sus
momentos magnéticos fijados según indica la tabla 3.3. Para estos dos últimos la GMR
se vuelve negativa en CIP, como ha sido observado por J.M. George e! al. en la referencia
[45]. En CPP la GMR se vuelve negativa solo para FSM2, pero FSMl 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
semiclásicas.

Configuración
magnética .ucclda .UFc .uCr CIP'GMR CPP-GMR

AP -4.88 1.14 -0.22 0 0
P 8.82 1.02 -0.25 0.12 0.65

FSM I 13.00 1.95 0.30 -0.20 0.27
FSM2 ¡6.00 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 Fe3/CU4/Fe/Cr/Fe/CU4.yccldndenota el momento magnético total por celda unidad
y ¡[A el momento magnético local de los átomos de Cr y de Fe adyacentes a la capa de Cr. AP
cs la configuración magnética a campo cero, P denota la configuración de saturación a bajos
campos (capas de Fe alineadas a través del Cu), FSM] y FSM2 son las configuraciones en las
cuales el momento magnético total es mayor que para la configuración P. En negrita resaltamos
los resultados que indican GMR directa. Todos los momentos son dados en unidades de ,uB.

3.4. Conclusiones

Hemos determinado la competencia entre los efectos de impurezas de Cu y Cr y de
bandas de Cr en Ia determinación del tipo de GMR (directa o inversa) para superredes del
tipo (Fe/CulFe/Cr/Fe/CuM. Las conductividades para obtener los valores de GMR han
sido calculadas utilizando la ecuación Iinealizada semiclásica de Boltzmann en la apro­
ximación de tiempo de relajación. No han sido consideradas los correcciones de vértice.
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3.4. Conclusiones

Las velocidades semiclásicas han sido obtenidas de estructuras de bandas calculadas des­

de primeros principios en la aproximación LDA. Los efectos de impureza han sido con­
siderados a través de tiempos de relajación isotrópicos dependientes de la polarización
del espín. También hemos asumido que trabajamos en el límite de baja concentración dc
impurezas, lo que permite calcular los tiempos de relajación a través de una expresión ti­
po ley de Matthiessen. En particular al no considerar correcciones de vértices. ésto puede
derivar en una mala determinación 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
dización entre las capas de Fe y Cr, especialmente en la geometría CPP.

En ausencia de bandas de Cr en los cálculos y teniendo en cuenta sólo las impurezas.
hemos visto una clara tendencia a la IGMR en CIP. Esta tendencia depende de la con­
centración relativa de impurezas. Para cierto ancho de Cu y concentración de impurezas,
la GMR se vuelve positiva. En cambio, en CPP la GMR está lejos de ser inversa. Estos
resultados ya habían sido obtenidos por P. Zhan et al.[l3]. El cambio en la cantidad dc
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
metrías la GMR tiene una tendencia mayor hacia la IGMR, pero en CPP la IGMR mues­
tra valores más grandes. Tanto en CPP como en CIP la GMR inversa se presenta para un
rango amplio de ÍCr. 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 más 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 aparición de interfaces efectivas Fe/Cr en esta geometría.

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

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

Propiedades magnetoeléctricas de
películas delgadas de aleaciones
granulares

4.1. Introducción

P. Holody y sus colaboradores [65] estudiaron experimentalmente las propiedades de
transporte de materiales nanoestructurados híbridos 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 están formadas por agregados
cmbcbidos 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 pequeños
puentes magnéticos formados en el metal noble.

En particular, P. Schroeder y colaboradores [66] estudiaron las propiedades magnéti­
cas de multirredes metálicas Co/Ag con capas ultrafinas del material magnético. Este
grupo reporta la formación de agregados monodominio para espesores de Co menores
a l() Á. Para espesores mayores, las partículas magnéticas coalescen en una sola capa
magnética. F. Fettar e! al. [67] modificaron el tamaño de los agregados recociendo las
muestras y lograron de esta forma la per-colación de los mismos para espesores de 8 Á
en muestras tratadas a 400 °C. Veremos en este capítulo, que la coalescencia puede ser
alcanzada por otro procedimiento. Éste consiste en aplicar un campo magnético durante
cl crecimiento de las muestras, lo que provoca que los agregados crezcan más elongados
y de mayor tamaño dependiendo del campo aplicado, hasta que para un dado campo dado
sc alcanza la coalescencia. Esta parte de Ia tesis se realizó en el laboratorio de Resonan­
cias Magnéticas del Centro Atómico Bariloche.

Las muestras estudiadas están compuestas por agregados de una aleación de CoFe
cmbebidas en Ag dispuestos de dos formas distintas tal como esquematizamos en la fi­
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4.2. Descripción de las muestras y detalles experimentales

gura 4.1. En un caso tenemos una aleación granular (GA) dentro de la cual los agregados
de CoFe están dispuestos al azar, en el otro caso tenemos una multicapa formada por
capas de aleación granular separadas por capas de Ag. En ambos sistemas estudiamos
las propiedades magnéticas y de transporte en función de la concentración del material
magnético. En particular, pusimos atención en el cambio de comportamiento del trans­
porte dc las multicapas en el umbral de coalescencia, o sea, cómo cambian la resistividad
y la GMR en este tipo de multicapas cuando la capa de aleación pasa de estar formada
por agregados a ser una capa única.

(b)

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

4.2. Descripción de las muestras y detalles experimenta­
les

Las películas delgadas de aleación granular (C090Fe10)xAg1_x(0,10 < x < 0,50) y
de multicapas con capas magnéticas discontinuas [C090Felo tcope/Ag ¡Agkzo (temaC= 5
Á, 7,5 Á y 12 Á < tAg < 100 Á) han sido crecidas por la técnica de dc-sputteríng sobre
sustratos de vidrio Down-Corning. Las muestras se crecieron sobre 50 Á de Ta y con una
capa superior de 120 Á de Ta para protegerla de la oxidación.

Para crecer los films de aleación granular se utilizó una matriz asimétrica de una
aleación C090Fe10(CoFe) distribuida sobre un blanco de Ag. La composición resultante
de cada una de las muestras se midió mediante EDAX y se encontró un gradiente de
composición atómica del 50% a lo largo de 100 mm. Por lo tanto es posible asegurar
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4. Propiedades magnetoeléctricas de películas delgadas de aleaciones granulares

que en muestras de hasta 3 mm de ancho, la composición no varía más allá de lO%. El
tamaño y la forma de los agregados magnéticos en las multicapas han sido modificados a
traves de Ia aplicación de una campo magnético externo (Hdep= 0 Oe (M l ), 100 Oe (M2),
350 Oe (M3)) al momento de la deposición, y también cambiando al ancho nominal de
CoFe (Igor.c= 5 Á (MLsS) y ¡Cope= 7,5 A (MLs7)), manteniendo fijo el espesor de Ag,
IA:J= 50 A. Las muestras fueron crecidas por J. Barnard en la Universidad de Alabama.

La estructura cristalina de las muestras se analizó por espectroscopia de difracción de
rayos X (XRD). En el caso de las aleaciones granulares y debido a la pequeña cantidad de
material magnético, únicamente se observa el pico (l l l) de Ag en los patrones de difrac­
ción. La posición de este pico se va corriendo hacia la posición del de CoFe al aumentar
la concentración de este último. También aumenta la diferencia entre el parámetro de red
medido y el correspondiente a la celda de Ag en volumen (siempre negativo). Al mismo
resultado arribaron J.R. Mitchell y A.E. Berkowitz [68] para aleaciones C01_,‘.Agx.En
las multicapas. los patrones XRD muestran en la aleación un texturado (l l l) de Ag. El
espectro CoFe sólo se observa para las muestras MLs7. En estas multicapas, se observan
picos satélite alrededor de] pico (l l l) de Ag, indicando una buena estructura artificial de
las muestras.

Las medidas magnéticas se llevaron a cabo con un magnetómetro SQUID. Se midie­
ron curvas de magnetización en función de T, entre 4,2 K y 300 K en muestras enfriadas
con y sin campo campo magnético, con un campo de lOOOe 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
I'orma de los agregados. Estas mediciones se hicieron en un espectrómetro Bruker a 9,3
Ghz (banda X) entre 100 K y 350 K. La dependencia angular del campo de resonancia
l'ue estudiada en la geometría 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 (geometría
ClP) en un rango de temperatura entre 4,2 K y 300 K y hasta 1,5 T.

4.3. Resultados y discusión

4.3.1. Mediciones de magnetización

Para estudiar las propiedades magnéticas de partículas pequeñas es usual medir curvas
de magnetización en muestras enfriadas sin campo (ZFC) y con campo magnético (FC).
En particular, nosotros usamos este tipo de mediciones para estudiar la existencia de
partículas monodominio y para estimar la distribución de tamaños de las mismas.

En Ia figura 4.2 mostramos las curvas ZFC y FC para Ia muestra de la aleación gra­
nular CoFemóAgogtt. Como se puede ver, la curva ZFC presenta un máximo a una tem­
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peratura que llamaremos T,,,.A temperaturas mayores la magnetización decrece y ambas
curvas se superponen siguiendo una ley de Curie cuya constante tiene un valor que pone
en evidencia la existencia de partículas ferromagnéticas monodominio. La magnetización
para las muestras más diluidas (x < O,lO) sigue la ley de Curie para todo el rango de lem­
peraturas estudiado, indicando que las partículas magnéticas en estas muestras son muy
pequeñas o bien casi isotrópicas (la temperatura de bloqueo, TB,es menor que 5 K). La 7;"
de las aleaciones granulares aumenta monótonamente con la concentración de CoFe (ver
figura incluida en 4.2). También, con el aumento de la concentración, se puede observar
un ensanchamiento del máximo de la curva ZFC. En las aleaciones granulares con .r 2
0,20, T,,,es mayor que la temperatura ambiente. Como 7),,es proporcional a la tempera­
tura de bloqueo[69], entonces la variación de 7),,estaría relacionada con un cambio en cl
tamaño de los clusters y/o de la anisotropía magnética del sistema.
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Figura 4.2: Curvas de magnetización (o) ZFC y (o) FC para la muestra granular CoFcthAgum.
La figura incluida muestra 7),,en función de la concentración de CoFe. .r.
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4. Propiedades magnetoeléctricas de películas delgadas de aleaciones granulares

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

Mi-VCH

¡(HT

MXH
3KM(T1H)=Ms f(Vc)L (¡W- (Vc)1 n ­

b/ ( ) {HK/f ¿v (41)

siendo wc= 25knT/K, VFel volumen de los agregados, Ms es la magnetización de satu­
ración de la componente magnética, L(x) es la función de Langevin y f(V¿.) es la función
de distribución de volumen de las partículas. En las aleaciones granulares, f(V(.-)es una

función gaussiana (f(V(.) = e’[(V"“<V">)/2°]2)'.El segundo término corresponde ala con­
tribución a la magnetización de la fracción de partículas bloqueadas a una temperatura
'I‘.Si consideramos que las partículas tienen un eje uniaxial de anisotropía y, que en cada
una de las partículas, este eje está 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 magnetización como en un paramagneto clásico a través del
primer término de la expresión (4. l ).

De estos ajustes, encontramos un tamaño medio de 28 Á para las aleaciones más
diluidas (x = 0.09). Este diámetro aumenta hasta 40 Á para x = 0,17 y es más grande que
St) Á para x > 0.20. La constante de anisotropía deducida de las curvas se mantiene casi
constante, K = l,5(5)><¡07 erg/cm3, para x < 0,30. Este valor es dos órdenes de magnitud
mas grande de los que usualmente se reportan para las anisotropías magnetocristalina y
de t'orma. Este aumento puede ser asociado a contribuciones de superficie.

Las curvas de magnetización ZFC y FC para las multicapas se muestran en la fi­
gura 4.3. Observamos un aumento de T," con Hd“, para las muestras MLsS y MLs7
(figura incluida en 4.3). Esta variación es suave para las muestras MLsS, mientras que
para las MLs7 es más pronunciada. En particular la muestra M3-MLs7 muestra una 7),,
mayor a 300 K. Las curvas de magnetización de Ml-MLsS y M2-MLs5 han sido ajus­
tadas según la ecuación (4.!) y usando una función distribución log-normal (f(V¿.) =

WW“ MMM/MZ). El diámetro medio de los agregados en MLsS pasa de 30 Á, en Ml,
hasta 43 Á. en M3. También a medida que Hd”, aumenta, se ensancha la distribución.
Prot'undizaremos el análisis del cambio de anisotropía y tamaño de las partículas cuando
se 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 están bloqueados a esa temperatura. Este
porcentaje aumenta hasta el 75 % para las Ml-MLs7 y, en M2-MLs7, M3-MLs7, todas
las partículas están bloqueadas. Usando la expresión (4.1), estimamos un tamaño de 80
Á para los agregados bloqueados a temperatura ambiente.

La magnetización de saturación encontrada en estas muestras es generalmente más
pequeña que la medida para estas aleaciones en volumen [7l]. Este resultado parece

'l.a distribución dc tamaños sigue cierta estadística que depende de la técnica de crecimiento y de
tratamientos térmicos posteriores.
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Figura 4.3: Curvas de magnetización ZFC y FC para las multicapas MLs7. crecidas con dil‘crcnlcs
campos aplicados, Hd“, En la figura incluida mostramos T,,,vs. Hd”, para las muestras MLsS (I)
y MLs7(o).

indicar la presencia de capas magnéticamente muertas o hibridizadas con las bandas
electrónicas de Ag. Este comportamiento ya ha sido observado en multicapas Col _.\FcJC‘u
[72].

4.3.2. Mediciones de resonancia ferromagnética

La forma de los agregados ha sido estudiada realizando mediciones de resonancia
ferromagnética (FMR)2. La dependencia angular del espectro de FMR es medida cn la
geometría fuera del plano, se hizo un barrido del ángulo polar, OH, desde 0" (perpen­
dicular a la superficie de Ia muestra) hasta 90” (en el plano de la muestra). ¡nantcnicmlo
el ángulo azimutal fijo. En la figura 4.4 mostramos el campo de resonancia en l'unción
de GH para la aleación granular (CoFe)(),3¡Ago“), la multicapa M3-MLs7 y una película

lUna pclícula delgada dc Ag(5() Á)/COFc( l()()()Á)/Ag(5() Á) ha sido tomada como referencia.
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4. Propiedades magnetoeléctricas de películas delgadas de aleaciones granulares

delgada de l()()()Á de CoFe de referencia. Los resultados pueden ser explicados en térmi­
nos de la anisotropia de forma de las muestras. Para obtener una descripción cuantitativa
(le estos resultados. usamos la siguiente expresión para la energia libre del sistema [73]

F = —fM.H+ áfM[(l —f)Ñg+fÑ,]M (4.2)

donde f es el factor de llenado volumétrico de los entes magnéticos (0 < f < l) y Ñg y
Ñ, son los tensores demagnetizantes de los agregados y del film, respectivamente. En el
caso general de partículas elipsoidales y eligiendo una base diagonal, Ñ, = 41t(1-28, e, e)
y Ñ, = 41t(1,0,0) donde e da cuenta de la elipticidad de las muestras.

. .O. .GA .A
8 - Ü . ­

. .A. .ML .0 .0
_ “Il-TF o- .

OO . A.o . ,

b o. .0. ’O. ¡AA .- -o- -o- - ’ UA
15€:¡15: 315: :fi: za: :6: :6
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®H

Figura 4.4: Campo de resonancia en función del ángulo azimutal. Con GA denotamos a la alea­
ción granular. con ML a la multicapa y con TF a la película delgada de CoFe de referencia.

Hr[kOe]

12

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

_ 'Y 2 l/2
(0m —m (FKWDFOG—Ene) 7 (4-3)
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En particular, en el estudio en la geometría fuera del plano sólo se pueden obtener solu­
ciones analíticas de la expresión 4.3 para las siguientes orientaciones de M

l 2

9 = [HII(HII+4TCMqr_/')]/ paraezg . (4.4)
'Y HL —41rM(.¡¡ para O = 0

donde H” y HL son los campos de resonancia para G = g y 9 = 0 respectivamente.
manteniendo (pfijo. La magnetización efectiva, M0”, está dada por

41tMcf=41tM[f+(l—3e)(l—f)]. (4.5)

En el caso de partículas esféricas e = y la magnetización es 41:Maff = 4TtMf. Las ex­
presiones (4.4) para HL y H“ son similares a las correspondiente a las películas delgadas
con un factor f acompañando a la M.

La magnetización efectiva de las muestras, calculadas después de ajustar la depen­
dencia angular de las campos de resonancia se muestra en la Tabla 4. l. Los resultados
obtenidos por FMR muestran que las aleaciones granulares están compuestas por agre­
gados casi esféricos para x < 0,30. Esta conclusión se deduce de la comparación entre
la f calculada y el valor nominal medido por microscopía SEM. Para concentraciones
grandes de CoFe, la dependencia angular del espectro de FMR sugiere que las partículas
coalescen.

Muestra Mef¡[emu/cm3] fmh. jm“
Película ¡470,9

delgada CoFe
GA x = 0,314 383(5) 0,29 0.229

x=0,l97 ¡48(10) O,l| ().|37
ML ¡Cope= 5 Á, 320(10)

Hdep = 0 oe
¡Cope= 5 A, 673(5)

Hd“, = 350 Oe
¡Cope= 7,5 A, 754

Htlep= o oe
¡Cope= 7,5 A, 954

Hd“, = 350 Oe

Tabla 4.1: Magnetización efectiva (M,._,¡,-)de muestras seleccionadas. El factor de llenado de
volumen ¡35M se obtiene de la concentración de aleación magnética, medido por microscopia
electrónica de barrido, fmh. es calculado a partir de la ecuación (4.5) suponiendo agregados esféri­
cos.

Las muestras de multicapas muestran una magnetización efectiva más grande que la
de las aleaciones granulares, y esto se atribuye a una mayor anisotropía de forma: en las
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multicapas los agregados son esferoides oblados en contraste con los de las aleaciones
donde son prácticamente esféricos. A medida que Hd“, aumenta y la capa magnética es
más gruesa se observa un notable crecimiento de la anisotropía de forma. Sin embargo,
aún en la muestra M3-MLs7, la magnetización efectiva es más pequeña que la de una
película delgada. indicando que la componente magnética no tiene aún la anisotropía de
una capa continua. En una película delgada se espera que e tienda a 0 y por lo tanto
que MW»sea igual a M. Sólo para ¡Cope> 15 Á 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 concentración
correcta del material magnético por medio de FMR. La contribución de todas las partícu­
las se puede llegar a ver en los espectros como una sola gran línea si los campos de
resonancia de ellas son muy parecidos y si el ancho de las líneas no permite resolver las
resonancias individuales.

4.3.3. Transporte eléctrico

En esta sección 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 películas de aleación granular
en función de la concentración de CoFe, x, a temperatura ambiente. Las curvas mues­
tran lrcs comportamientos diferentes dependiendo de los valores de x. A concentraciones
bajas (LC), 0,05 5 x g 0,1], Ia resistividad aumenta monótonamente desde 87 hasta
28l pílcm. Sobre el final de la zona LC y el comienzo de la zona de concentraciones
intermedias (IC), 0,] g x 5 0,17, se puede observar una disminución importante en la
resistividad. En la región IC la resistividad, p, se mantiene prácticamente constante alre­
dedor de l20 chm. Finalmente, para altas concentraciones (HC) (0,21 5 x S 0,26) la
resistividad vuelve a mostrar un aumento hasta alcanzar un valor máximo de 345 chm
a .r = 0,26. Con el objetivo de explicar este comportamiento, tenemos que considerar
cómo 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, peopc, y la contribución proveniente de
Ia dispersión dependiente del espín en la interfaz partícula-matriz, pAg¡Cow

Basándonos en la teoría de Levy y Zhang [l l] descripta en el apartado 1.5.2 y asu­
miendo que tenemos una distribución al azar de partículas en la matriz de plata, podemos
inferir la siguiente relación

pCoFc= asian

donde 0Les una constante que depende de la razón entre la dispersión dependiente e
independiente del espín. 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 función dc la
concentración de CoFe a T = 293 K. Los valores calculados son obtenidos de la ecuación (3.3).

La línea punteada y continua son guías para los ojos.

volumen, Sm, se puede relacionar con el volumen medio de los mismos, < Vd >. y con
su densidad, nd. La ecuación (4.6) la podemos expresar en términos de estos parámetros
como

pCoFc= aK3/3’Ïcl- (4.7)

Las resistividades medidas son mucho más grandes que las reportadas para películas del­
gadas de Ag (N 7,6 chm) y de CoFe (N l6 chm) [76]. Por ello ajustamos los datos
experimentales solo considerando la contribución interfacial a la resistividad. En la ligu­
ra 4.5 mostramos la resistividad normalizada, pad, calculada a partir de la ecuación (4.7)
tomando el parámetro 0Lfijo. VC,y nc, son obtenidos de las mediciones de magnetorre­
sistencia, como será explicado más 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 comportamiento para x > 0,l(). 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 podrían su­
gerir que la contribución a la resistividad que proviene de la dispersión interfacial pierde
su importancia relativa respecto de las otras fuentes de dispersión. En cl apartado l.5.2
damos una explicación para este efecto.
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La magnetorresistencia de estas muestras fue medida con campos magnéticos de hasta
¡.5 T y a temperatura ambiente. El cociente de magnetorresistencia lo definimos de la
siguiente forma

MR(H)= —p(H_ o)_pm), (4.8)
p(H = 0)

esta definición la usaremos a lo largo de todo el capítulo.
Como podemos ver en la figura incluida dentro de la 4.6, la saturación magnética

no es alcanzada con estos campos. Por lo tanto realizamos una estimación de la MR en
situación de saturación (MRO),ajustando la MR medida usando la siguiente ecuación

M .rVcH

MR(H) = MR(,./f(Vc)L2( ¡(BT )dv,.. (4.9)

El uso de la función 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 función de x. La forma de la
curva es Ia esperada para este tipo de sistemas.

l ' l ' l
0,60.

0,21 ­ . S-om

0,18 - 0‘. < “’93

_ / o0,15 ­
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Figura 4.6: MR,,en función de x. La figura incluida muestra una típica curva de MR y su corres­
pondiente ajuste.

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

mento en el número de centros de dispersión dependientes del espín con alta relación
superficie/volumen. Hasta concentraciones intermedias MR”continúa creciendo. A partir
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de aquí, a medida que aumenta el número de agregados con x aparece una competencia
con el crecimiento del tamaño de los mismos y la aparición de zonas con acoplamiento
ferromagnético y la consecuente pérdida del superparamagnetismo. Debido a esta transi­
ción al comportamiento ferromagnético, la distribución al azar de los momentos magnéti­
cos responsable de la GMR es suprimida y MR,, alcanza un valor máximo para x z: 0. l6.
También la reducción de la razón entre superficie y volumen a medida que el volumen de
las partículas aumenta con x, provoca una disminución de la GMR.

Más allá del máximo, los efectos que conducen a la disminución de la GMR preva­
lecen y MR,,comienza a reducirse. Para x > 0,20 la componente ferromagnética se hace
mucho más grande y la relación superficie-volumen cae abruptamente y comienza la coa­
lescencia de los agregados, cuyo umbral ha sido estimado para valores de ,t' entre 0.2 y
0,33 [77]. Nuestro valor máximo de MR" concuerda con los reportados por F. Parent a! ul.
[78] y V.C. Kravets et al. [79], pero es menor que los obtenidos por otros autores [9. 80],
donde el máximo valor se da en x z 0,24. La posición del mismo dependerá fuertemente
de la técnica de deposición, las condiciones de crecimiento y del espesor de la película
delgada. De los datos de magnetorresistencia calculamos el diámetro medio efectivo de
partícula, dd, utilizado en la ecuación (4.7). Asumiendo que los agregados son esféri­
cos, dc, se obtiene de Ia ecuación (4.9). En la figura 4.7 se muestra el diámetro medio en
función de x. Un aumento monótono de dr, con la concentración de CoFe es observado
de acuerdo a resultados de magnetización. Sin embargo, los diámetros medios obtenidos
podrían estar sobreestimados, ya que los agregados más pequeños se saturan magnéti­
camente a campos más intensos que l,5 T. Entonces sus efectos sobre la curva MR(H)
pueden no estar tenidos en cuenta. Nuestra estimación de dd es una cota máxima para el
mismo. La densidad de agregados, nd, usada en el cálculo de la resistividad, se obtiene de
nc, = x/Vcl. Hay que tener en cuenta que esta fórmula es estrictamente correcta cuando la
fracción ferromagnética o la cantidad de partículas acopladas es despreciable. Entonces,
a medida que x aumenta más allá de 0,16 y el número de agregados multidominio y/o
acoplados se hace importante, la determinación de nd pierde precisión.

35 /.
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<3 25
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Figura 4.7: Diámetro medio calculado. dd, vs. .
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4.3.3.2. Aleación en multicapas

En la figura 4.8 mostramos la resistividad CIP en función de x y ¡Agpara las muestras
MLs5. medidas a temperatura ambiente. Podemos observar una gran diferencia con la
resistivídad medida en las aleaciones granulares. Para analizar los datos obtenidos utili­
zumos un modelo semiclásico derivado de la teoría propuesta por EH. Sondheimer [39]
y ulteriores modificaciones que fueron explicadas en la subsección 1.4.1.] para la con­
ductividad de películas delgadas.

Espesor de la capa de Ag [Á]
190 SIO 30 20 12

I I l
200

o ' o,'05 ' 0,'10 'xo,'15 ' o,'20 ' 0,'25 ' 0,30

Figura 4.8: Resistividad de las aleaciones granulares crecidas en multicapa (Ag ¡Ag/CoFe ICOFC=
5 Á). medida a temperatura ambiente en función de x y del espesor de Ag. Las líneas 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 teoría, tenemos que
tener en cuenta dos aspectos. En Ia sección 4.3.] 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
serán 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 perderán en
ellas 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 alineación
al azar de los agregados. Los portadores con ambas polarizaciones sufrirán en promedio
la misma dispersión dependiente del espín y podemos, entonces, proponer una corriente
efectiva no polarizada. Tomando esto en cuenta, podemos usar el modelo prOpuesto por
P.F. Carcia y A. Suna [8]]. Escribimos Ia resistividad de la siguiente manera

l l 7» .

-——=——P—4EU+U} MM»PCIP pAg ¡Ag

donde

i. .
AL”

l

1=%/me-f)l-¡“F
'0

í. ,
.U -4\HI3l , —m

J = í /d,u¡.1(l —p") l —e 'Ak e "W
i)

donde lAs, pAg son el camino libre medio y la resistividad en volumen de Ag. respecti­
vamente. Esta ecuación es similar a la dada en la referencia [81] asumiendo la dispersión
en las interfaces totalmente 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 válido. Los electrones no pueden fluir
fácilmente a través de la Ag y son dispersados por los agregados magnéticos. En estas
condiciones ya no se puede considerar que la resistividad está dada únicamente por la Ag.
sino que la dispersión dependiente del espín en las interfaces CoFe/Ag juegan también
un rol protagonista. En este límite proponemos que el transporte se comporta como el
observado en la geometría CPP pero con una interfaz efectiva CoFe/Ag. En este marco.
Ia 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 en serie.
Podemos expresar la resistividad de la siguiente forma

l l

__=____RH__ (4.1|)
PCI’P pitg+

donde RCOFces Ia resistencia que surge de la dispersión de los electrones en las interfa­
ces agregados/matriz. En esta última ecuación también asumimos que los electrones de
ambas polarizaciones sufren la misma dispersión dependiente del (¿spina lo largo de toda
la muestra. A temperatura ambiente aparecen dos fuentes adicionales de resistividad. las

74



4. Propiedades magnetoeléctricas de películas delgadas de aleaciones granulares

que corresponden a los fonones y a los magnones respectivamente. La dispersión de los
magnones en las interfaces y dentro del material magnético provocan una mezcla de las
polarizaciones de espín en la corriente eléctrica. En nuestro caso esta contribución se ha­
ce despreciable debido a que no hay una polarización privilegiada en las muestras [76].
Por otro lado la dispersión de los fonones podría aumentar la resistividad de la Ag. Sin
embargo la pAgde estas películas delgadas crecidas por sputteríng es mucho más grande
que la resistividad de la Ag pura, por lo tanto el peso de la variación con la temperatura
es despreciable frente al valor base.

La dependencia de la resistividad con el espesor de Ag3 calculado para la geometría
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, excepto para las muestras
muy diluídas (¡Ag= IOOÁ) donde los datos se desvían de dicha curva. Para estos espe­
sores de Ag la resistividad está más cercana al comportamiento de la plata en volumen
donde parece ser más apropiado considerar pap. Los resultados evidencian que la resis­
tividad de las MLs surge principalmente de la dispersión en las interfaces CoFe/Ag, de
manera similar a lo encontrado en los resultados de las aleaciones granulares.

En la figura 4.9 graficamos pm, en función de Hd”, a 4,2 K y 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 Hd”, aumenta. Este com­
portamiento es coherente con el aumento del tamaño de los agregados con Hd”, obser­
vado en las mediciones de magnetización y esto está relacionado con la disminución de
la superficie interfacial total CoFe/Ag. En las muestras MLs7 la resistividad disminuye
apreciablcmente a un valor cercano al de la plata crecida por sputtering (z 7,5 chm)
cuando Hd”, pasa de O Oe a 100 Oe y se mantiene constante en ese valor para 350 Oe.
Esta tendencia podría indicar que las contribuciones más importantes a la resistividad no
cambian más allá de HM = IOOOe. Sin embargo, como explicamos en los resultados de
FMR. la aplicación de un campo durante la deposición provoca un cambio en la forma
de las partículas y un aumento de sus tamaños. Esta aparente contradicción puede ser
clarificada si asumimos que para estos valores de Hd”, ocurre una transición que pode­
mos llamar de coalesceneia 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 disminución drástica de la
cantidad total de superficie interfacial debido a la unión 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 topológieos producidos por el campo
Hd”, no afectan a la resistividad de las muestras.

‘Los valores dc pitg cn volutnen y de RCOFL.para las interfaces Ag/CoFe son tomados de la tesis doctoral
de J. Duvail. Universitc Paris-Sud. El valor de Rena. usado cn nuestros ajustes es un 8 % del valor estimado
por J.L. Duvail. Este valor esta indicando que la dispersión no estan importante como en la geometría CPP.
listo sc puede entender si consideramos que una fracción dc electrones sigue lluyendo solamente a través
de la plata.
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Figura 4.9: Resistividad de saturación pm, vs. H,¡‘.,,para las muestras MLs5 y MLs7. medida a
4,2 K.

En Ia figura 4.10 mostramos la curva de magnetorresistencia para ambas series y para
diferentes Hdvp.Podemos ver que en nuestras muestras el campo de saturación es menor a
1,5T (ver la figura incluida en 4. lO). Para la serie MLsS, observamos que la razón de MR
es constante cono función de Hd”, Por otro lado, las muestras MLs7 presentan valores
más pequeños de MR que decaen rápidamente con Hd”, Estos valores más bajos (le MR
indican que el material magnético está formado por agregados más grandes [50. 82]. La
fuerte disminución de la MR para Hd”, = 350 Oe la asociamos a la coalescencia de las
partículas 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 (MRz 0,07).

A partir de las mediciones de resistividad y magnetorresistencia de las aleaciones
granulares en multicapas, podemos hacer el siguiente análisis. La principal fuente de re­
sistencia proviene de la dispersión en las interfaces Ag/CoFe, y depende fuertemente de
la razón entre el espesor de la capa magnética y la de Ag. Por otro lado la GMR viene
dada principalmente por la dispersión dependiente del espín intracapa. Podemos asegurar
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Figura 4.10: MR vs. Hd“, para las multicapas, medidas a 4,2 K. En la figura incluida mostramos
una típica 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 ¡Agz 50 Á son del orden de 0,08 [36]. Estos
valores son más pequeños 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 última
muestra se comporta como una multicapa con las capas magnéticas continuas. Las mues­
tras MLsS no muestran grandes cambios en la MR aún cuando su resistividad presenta
grandes variaciones. Las mediciones de resistividad ponen en evidencia la topología de
los agregados y son muy sensibles a cambios en su disposición y tamaño. Por otro lado,
la MR “senst e] cambio de orientación magnética de las partículas.

Con respecto a la coalescencia, observamos que las capas de CoFe tienden a ser con­
tinuas cuando H,¡,,,, aumenta. El valor de Hd“, para el cual se encuentra el umbral de
coalescencia depende de la magnitud que se está 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 pclícu­
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 electrónico en estos sistemas ya que están formados por agregados monodominio
nanoscópicos. Topológicamente las muestras se diferencian entre sí puesto que en las
aleaciones granulares los agregados están dispuestos al azar en las 3 dimensiones. mien­
tras que en las multicapas, los agregados están dispuestos en forma aleatoria en cada capa
de aleación (2-D). El comportamiento monodominio se puso en evidencia a través de mc­
diciones de magnetización ZFC-FC. Cambiando la concentración de la aleación magnéti­
ca se cambió el tamaño y concentración de los agregados en las aleaciones granulares. En
cambio en las multicapas, la modificación de tamaño y concentración se logró a través
de la aplicación de un campo magnético durante el crecimiento de las muestras y carn­
biando el espesor de las capas de CoFe. Las medidas de resonancia ferromagne'tica nos
permitieron concluir que las partículas en las aleaciones granulares son cuasi-esféricas.
mientras que en las multicapas son elipsoidales. También se pudo observar. con FMR.
un aumento de la anisotropía de forma con Hd”, indicando la tendencia progresiva dc Ia
forma de los agregados a ser más elipsoidales.

La dependencia de la resistividad eléctrica con la concentración de CoFe en ambos
tipos de muestras pone en evidencia las diferencias topológicas de las mismas. Con .r >
0, IO, el comportamiento de la resistividad de las aleaciones concuerda cualitativamentc
con el modelo propuesto por S. Zhang y P. Levy. Para concentraciones menores a ().l().
los datos experimentales no se ajustan a este modelo. En la literatura, se atribuye este
resultado a efectos de tamaño.

En las multicapas estudiamos el transporte en dos límites diferentes dependiendo del
espesor de la capa de Ag. En uno de ellos se modela la corriente eléctrica siguiendo cl
modelo de Sondheimer. En el otro, proponemos que la mayor contribución a la resistivi­
dad viene dada por la dispersión electrónica en la interfaz Ag/CoFe. Para los espesores
estudiados de Ag, los datos experimentales se comportan cualitativamente como cn Ia
geometría CPP. Sólo para tAg= 100 Á, Ia curva muestra un comportamiento cercano al
modelo CIP.

Comparamos la MR de ambos tipos de sistemas tomando muestras con tamaños dc
partículas similares. Encontramos que la GMR es sistemáticamente más grande en las
aleaciones granulares. En las multicapas observamos que la GMR decrece a medida que
Hd“, aumenta, indicando la existencia de interacciones entre agregados y/o coalescencia.
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Capítulo 5

Conductividad eléctrica en multicapas
CoAg/Ag

5.1. Introducción

Como hemos visto en el capítulo 4, es posible crecer una aleación granular magnéti­
ca desordenada en el plano pero ordenada en la dirección de crecimiento, en particular
l‘ormando una multicapa con un metal noble actuando como espaciador (figura 4.](b)).
También discutimos que dependiendo de la técnica de crecimiento, de la cantidad de ma­
terial magnético depositandoy/o de tratamientos térmicos posteriores es posible cambiar
el tamaño y forma de los agregados magnéticos dentro de la capa desordenada. De esta
l'orma se puede lograr que las particulas alcancen la coalescencia topológica, o sea que
comiencen a conectarse entre ellas.

De las mediciones de las propiedades magnéticas se puede observar que a medida que
la distancia media entre las partículas va disminuyendo, éstas comienzan a interactuar via
intercambio directo y dejan de comportarse de forma superparamagnética. Al llegar a la
coalescencia el tamaño medio de los agregados aumenta debido a la unión con otros lo
que conduce a la formación de dominios y a un comportamiento ferromagnético clásico.
Por otro lado el comportamiento de la conductividad eléctrica presenta cambios cuando
la coalescencia tiene lugar. En la literatura podemos encontrar estudios experimentales
sobre esta transición de una capa granulada a una capa continua en multicapas pero fo­
calizados en los efectos sobre la GMR [50]. Hasta el momento no había estudios en la
literatura en los que se determinara cuáles son los mecanismos microscópicos que entran
cn juego en el umbral de coalescencia.

Como vimos en el capítulo anterior, desde un punto de vista fenomenológico, para un
espesor fijo la conductividad va cambiando a medida que la capa de aleación va coales­
cicndo. De las mediciones pudimos observar que, como mostramos en la figura 5.1 ', la

llislc grzilicoes el mismo que el 4.9 pero aqui mostramos la conductividad de saturación en lugar de la
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5.1. Introducción

conductividad para las muestras crecidas bajo campos de lOOGauss, no es muy distin­
ta de aquellas crecidas a 350 Gauss. Por una lado esto muestra que aunque los campos
de deposición sean mayores a lOOGauss, la dispersión debida a las interfaces de los
agregados con la Ag no cambia. Por otro lado esta conductividad de saturación tiene un
valor muy cercano a la conductividad residual de la Ag crecida por spunering. indicando
que la resistividad efectiva proveniente de las interfaces es despreciable, como es espe­
rable en una multicapa magnética de 50 Á de espesor de Ag en la geometría CIP. Esto
lo podemos entender si tenemos en cuenta que en el límite de per-colación la cantidad
de superficie interfacial Ag/CoFe cae abruptamente debido a la incipiente unión de los
agregados. También aparecen caminos de conducción a través de las partículas de CoFc
que provocan que los electrones fluyan sin atravesar las interfaces Ag/CoFe.
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Figura 5.1: Conductividad de saturación para la serie de multicapas con espesor de CoFe de 7.5
Á (Capítulo 4).

En este capítulo focalizamos en el estudio, desde un punto de vista microscópico. del
comportamiento de este tipo de multicapas. Para lograr ésto utilizamos nuevamente la
ecuación semiclásiea de Boltzmann en la aproximación de tiempo de relajación. En cslc
estudio usamos estructuras de bandas reales con el objetivo de cuantificar la contribución
de las bandas electrónicas a través de la velocidad semiclásica. Por otro lado proponemos
un tiempo de relajación que tiene en cuenta tanto los efectos de ¡narco/ación como la
dispersión difusiva debido a las capas de aleación sobre los electrones de conducción. En
este capítulo contribuimos a entender qué pasa en esta transición. Para ésto mostramos
cómo se comportan la conductividad eléctrica alrededor del umbral de coalescencia para
una multicapa granular (C0¡__¡Ag,\.)3/Ag7.Analizamos cómo la estructura de bandas se
ve modificada dependiendo del tamaño de los agregados de Co y del grado de conexión
entre ellos. También, proponemos una expresión para el tiempo de relajación de estos
sistemas que depende de la densidad de estados localizados de tipo ¿l de Co en el nivel

resistividad.
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

de Fermi.

La contribución de las bandas electrónicas al transporte eléctrico es tomada en cuenta
de forma explícita a través de las velocidades semiclásicas. El tiempo de relajación, 17,es
calculado siguiendo lo expuesto en 1.2.1.2, en donde se propone que "ces inversamente
prOporcional a la densidad de estados parcial d en el nivel de Fermi.

A los efectos de hacer los cálculos, los sistemas estudiados son periódicos en las tres
dimensiones, y cada celda unidad contiene un agregado de Co. La dirección de crecimien­
to es la (100) dentro de una estructura base tipo FCC. En la tabla 5.1 mostramos 1acelda
unidad de cuatro de los cinco sistemas estudiados. El quinto es la multicapa C03/Ag7. En
todos estos sistemas las direcciones x e y son isotrópicas. Los sistemas (a) y (b) contienen
agregados de Co no coalescidos, en tanto, (c) y (d) tienen agregados del mismo tamaño
que (b) pero están conectados entre sí, simulando el comienzo de la coalescencia. En
particular, el sistema (d) simula un mayor grado de conexión entre los agregados que el
sistema (c). En la figura 5.2 podemos ver esquemas de los sistemas estudiados.

Figura 5.2: Vistas esquemáticas de los sistemas estudiados. A los sistemas (a) y (b) los presenta­
mos en perspectiva mientras que de (c) y (d) mostrarnos una vista superior de las capas de aleación
granular.
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5.2. Método de Cálculo

Sistema xc(,(at.) 1t
(a) (C0t3Ags3)3/Ag7 0.14 ­
(b) (C033A863)3/Ag7 0.34 ­
(C) (C043Ag53)3/Ag7 0.45 0.20
(d) (C059Ag37)3/Ag7 0.6] 0.60

Tabla 5.1: Multicapas estudiadas. xC0(at.) es Ia concentración de átomos de Co en la zona de la
aleación granular. 1:es el cociente entre la sección de los Co que interconectan a los agregados y
la máxima sección de los agregados perpendicular a la dirección de crecimiento.

5.2. Método de Cálculo

5.2.1. Estructura electrónica

Con el objetivo de obtener la estructura electrónica utilizamos un Hamiltmiimm de
enlaces fuertes con orbitales s, p y d para los átomos de Co y para los de Ag que son
primeros vecinos de los cobaltos; para el resto de los átomos de plata usamos sólo orbi­
tales de tipo s. Chequeamos la validez de esta simplificación en la cantidad de orbitales
usados, comparando los momentos magnéticos de los átomos 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 corriente
en Ag son principalmente los electrones de simetría s, de tal manera que no perdemos
validez en el cálculo al no considerar las bandas p y (1 de la plata. El magnetismo es
obtenido a través de un término tipo Hubbard en la aproximación de Hartree-Fock. Los
parametros de sitio y los de salto son los correspondientes a los elementos en volumen.
Por otro lado, los parámetros de salto que conectan átomos de distinta especie son toma­
dos como la media geométrica de los parámetros de volumen de cada una de las especies
[83]. Los parámetros utilizados se presentan en el apéndice C3. Para hacer los cálcu­
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 ecuación de Boltzmann en la

aproximación de tiempo de relajación como vimos en la sección l.l.2 (ecuación (1.26)).
pero teniendo en cuenta que el transporte está polarizado en espín y que la superficie
de Fermi es atravesada por más de una banda electrónica. Por lo tanto reescribimos la
ecuación (1.26) de la siguiente forma:

—ez . V. V. lu: i .\ ..\ '.\ .
o“ 41€ dS¡.17(k)v, (k)v, (toma, t l)
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

donde s. v son la proyección del espín y el índice de banda respectivamente, k pertenece
a 8,: y 'c(k)-"es el tiempo de relajación dependiente del espín y de k. Para el cálculo de la
conductividad utilizamos una grilla homogénea de 20000 puntos k en la primera zona de
Brillouin. Como nuestro sistema es tetragonal simple, nos quedamos con la dieciseisava
parte de la primera zona que corresponde a 1490 puntos k. En esta sección usamos el
método de los tetraedros para realizar la integral.

Debido a que los distintos sistemas tienen diferente número 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 átomos de Ag. De esta forma comparamos cantidades
que son independientes de la cantidad de orbitales de los sistemas en estudio.

5.2.2.1. Cálculo del tiempo de relajación

En el capítulo 3 utilizamos un tiempo de relajación isotrópico, independiente de k
y que sólo depende de la proyección de espín ya que nuestro objetivo era calcular la
GMR. La magnetorresistencia es una razón de resistividades (o de conductividades) y es
razonable estudiarla tomando un tiempo de relajación promedio sin perder predictibilidad
cn el resultado. Pero si focalizamos nuestro estudio en la conductividad de los metales

de transición propiamente dicha, es necesario también considerar cómo depende de k el
tiempo de relajación.

Dentro de las multicapas estudiadas en este capítulo 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 dispersión de electrones es
muy distinta en ambas zonas. Es razonable suponer que la dispersión se dará solamente
en las capas que contienen los agregados ya que la fuente más importante de resistencia
proviene de la interfaz Ag/Co. La dispersión será totalmente difusiva, debido a que la
aleación granular está totalmente desordenada en la capa, o sea que los electrones emer­
gen de cada colisión sin ninguna dirección preferencial. Desde el punto de vista de los
estados electrónicos, esta suposición lleva a plantear que los estados posibles después de
la interacción 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 están
determinadas por la tOpografía de la superficie de Fermi.

La superficie de Fermi está formada principalmente por los estados conductores s de
la plata y por los estados (I del Co que son muy localizados y responsables del magnetis­
mo en este metal. Como vimos en la sección l.2.l.2 los electrones que son dispersados
a estos estados localizados no contribuyen de forma apreciable a la conducción. Por otro
lado la contribución (1a la densidad de estados en el nivel de Fermi es mayor que la s y
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por ende Ia probabilidad de que los electrones de tipo s sean dispersados a estos estados
d es mayor que la dispersión hacia estados del tipos.

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 electrón sea dispersado y sufra una transición a uno de los estados localizados
está dada por la razón

r = AE, (5.2)
N

donde Nd 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 seguirán su camino hasta que se encuen­
tren con otra capa de aleación. De esta forma podemos pensar que Ia distancia media
recorrida por un electrón hasta que es dispersado a un estado localizado está dada por

Zio’Agi'J

t 2:0“ (53)_fi
r s

(f:

donde ¡Ages el espesor de las capas conductoras. El numerador de esta última ecuación
da cuenta de la suma de probabilidades de que un electrón sea dispersado a un estado
localizado después de haber recorrido i capas de la aleación. El denominador es el factor
de normalización. De esta ecuación podemos ver que 1?es inversamente proporcional
a r. También podemos analizar los límites de esta ecuación, donde vemos que si r es
cercano a l, o sea una superficie de Fermi prácticamente compuesta por estados ¿l del
C0, (5tiende a ¡Agya que los electrones son dispersados muy fuertemente a los estados
localizados al toparse con la primera capa de aleación. Por el contrario si NI,es pequeña.
la dispersión será débil y el camino libre medio tiende a infinito, o mejor dicho tomara un
valor asintótico tendiendo al camino libre medio de la Ag.

Una vez obtenida esta distancia media que es la que recorren los electrones en la
dirección perpendicular a las capas tanto en CPP como en CIP, el tiempo de relajación sc
puede obtener a través de la velocidad semiclásica en esa dirección de la siguiente forma

1?

Tv.r(k)= vau‘),
(5.4)

donde 't"“'(k) es independiente de la geometría de transporte.
Es importante recalcar que en este tiempo de relajación no estamos teniendo en cuenta

la dispersión a otros estados s. Dependiendo de la geometría de medición la contribución
a la resistividad de este término será más o menos importante. En CIP, esperamos que su
contribución sea despreciable ya que los electrones son dispersados en un angulo pequeño
debido a que sus velocidades son principalmente paralelas a las capas. En cambio en CPP.
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los electrones fluyen perpendicularmente a las capas, por lo tanto el ángulo de dispersión
es mucho mayor. Debido a ésto los efectos de backscattering son importantes y como
consecuencia en esta geometría la contribución s —s no es despreciable.

Como dijimos con anterioridad nuestro objetivo es estudiar cómo la coalescencia in­
lluye en el comportamiento de la conductividad. En los diferentes sistemas propuestos se
ve que la hibridización de las bandas depende del número de átomos de Co en las inter­
l'aces 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 están presentes en nuestros cálculos.
Seguramente tener en cuenta la dispersión s - s nos llevaría a un valor más cercano al real
para la conductividad pero las tendencias no cambiarían.

5.3. Resultados

5.3.1. Contribución de la estructura de bandas.

En esta subsección analizamos como incide la contribución de las bandas sobre el

transporte en los distintos sistemas estudiados suponiendo un tiempo de relajación in­
dependiente de k, s y v, o sea considerando un valor de 'l.‘que es el mismo valor para
todos los sistemas estudiados. Esto nos permite estudiar la contribución de la estructura
de bandas a la conductividad de los distintos sistemas ya que al tornar el cociente entre
los sistemas con Co y Ios que sólo tienen Ag, la expresión nos queda independiente del
tiempo de relajación. Por lo tanto, la conductividad estará dada tanto por la cantidad de
estados sobre la superficie de Fermi como por la velocidad semiclásica de los mismos.

En Ia tabla 5.2 mostramos el área relativa de superficie de Fermi y la conductividad
relativa por canal de espín para cada uno de los sistemas estudiados, normalizados a los
sistemas en los cuales los Co son reemplazados por Ag. Para el canal up en CIP podemos

ver que los cocientes, son mayores que l, salvo para el sistema (b). Lo mismo
sucede con la conductividad para este canal y geometría. Esto muestra que aparecen
estados de Co en el nivel de Fermi que, salvo en (b), presentan una mayor velocidad
semiclasica que los estados de Ag indicando que tienen una fuerte simetría s. Sin embargo
(b). muestra una velocidad semiclásica menor indicando una mayor hibridización con
estados (l del Co. Por otro lado el canal down muestra una fuerte hibridización con la

banda semillena d del Co, que se manifiesta, en menor contribución de la superficie de
Fermi y en una baja velocidad semiclasica. En lo que respecta al transporte en CPP,
vemos que tiene un comportamiento parecido al de CIP, pero en esta geometría es más
apreciable Ia hibridización en el canal down con los estados d del cobalto, ya que los
cocientes de velocidades semiclásicas son menores que para la geometría CIP. Esto se
debe a que los agregados presentan mayor superficie según la dirección z por lo tanto la
hibridización de los orbitales será mayor en esta geometría.

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

(a) (b) (C) (d)

sgh, 1,24 0,96 ¡,17 1.10

SEN 0,98 0,81 0,75 0.67

SFÏN 1,24 l,l8 1,09 |.|0

Si}, 0,78 0,66 0,68 0.47

6L” 1,45 0,73 ¡,44 l .35

ak,“ 0,78 0,27 0,20 0.28

GN“ 1,49 ¡,03 ¡,37 1. 1s

{si}: 0,50 O,l6 0,08 0,20

Tabla 5.2: En la primera parte de la tabla mostramos el cociente entre las áreas de la superlicic dc
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 espín. En la segunda parte mostramos los
cocientes de conductividades para ambas polarizaciones de espín respecto, también, a los mismos
sistemas con Ag.

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

Por otro lado, en (b) los agregados no están conectados entre ellos como sí lo están en
(c) y (d) y ésto, como observamos experimentalmente en la sección 4, conduce a esperar
que la conductividad en (b) sea menor. En este sentido, se espera que este comportamien­
to sólo se produzca para el transporte en la dirección de coalescencia, sin embargo, vemos
que en nuestros cálculos ocurre en ambas geometríasz. También como pudimos corrobo­
rar experimentalmente (sección 4.3.3.2), las conductividades de los sistemas coalescidos
presentan un valor aproximadamente constante. Es importante notar esta manifestación
de la coalescencia en ambas geometrías. 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 próxima sección estudiamos como la introducción explícita del tiempo de rela­
jación en el cálculo de la conductividad aporta lo necesario para describir la mediciones
más ajustadamente.

2Este cl'ccto ya lo hemos observado en el capítulo 3 para las multicapas Fc/Cu.
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

H (‘ll’

l.()() l­

0.50

l l

(a) (b) (C) (d)
Sistema

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 espín.

5.3.2. Contribución del tiempo de relajación

En esta subsección introducimos explícitamente el tiempo de relajación en la ecuación
5. l. Ahora, 1:depende de k y de la polarización de espín. En la tabla 5.3 mostrarnos los
valores de (ícalculados a partir de la ecuación (5.3) en unidades del espesor de la capa de
Ag, IAg.Podemos ver que en todos los sistemas El es menor que El, 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)

(¿Ag 74,95 31,22 23,25 17,3]
(¿T ¡3,55 6,674 5,879 4,370
Il" 2,460 l,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 (EAg).Las distancias están dadas en unidades
del espesor de las capas de Ag.
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5.3. Resultados

En la figura 5.4 presentarnos la razón 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 relajación, calculado según la expresión 5.4, los resultados en ambas
geometrías ya no presentan el mismo comportamiento. En la geometría CIP la curva cs
similar a la obtenida con tiempo de relajación constante, mientras que en CPP el cambio
es cualitativo.

En particular en la geometría CIP, tener en cuenta el tiempo de relajación sólo produ­
ce una reducción en los valores relativos de la conductividad hacia valores experimental­
mente, como los valores que medimos y mostramos en la sección 4, pero las tendencias
no se modifican (ver gráfico 5.3). La disminución en el valor del cociente de conducti­
vidades tiene sentido ya que estamos teniendo en cuenta explícitamente, ademas dc Ia
contribución de la superficie de Fermi, la dispersión a estados localizados (l del Co.

5!‘
Ov-v l ‘ï l l

('ll’
O O ('l’l’

0.l5­

2
b ().l()—

0.05 ­

l l l l

(il) (b) (C) (d)
Sistema

Figura 5.4: Razón de conductividades para los distintos sistemas. Notar que O'Ndifiere de GNcn
que ahora estamos teniendo en cuenta un tiempo de relajación dependiente del (¡spin y de k.

En CPP, vemos un cambio notable de comportamiento ya que no se observa el míni­
mo en el sistema (b) como se observaba en la razón de la subsección anterior (figura 5.3).
Vemos que en esta geometría la razón de conductividades está acotada entre 0. l3 y 0.16.
Experimentalmente se espera que en esta geometría la conductividad sea sistemática­
mente menor que en CIP y que disminuya a medida que la capa de aleación adquiere una
mayor proporción de átomos de Co. Sin embargo estos comportamientos no los observa­
mos, y es razonable que así sea ya que en CPP los electrones conductores son dispersados
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

con ángulos grandes que serán tenidos en cuenta en términos de dispersión tipo s —s que
lleva al lutckxcanering que no hemos tenido en cuenta y que no es despreciable en esta
geometría.

5.4. Conclusiones

Hemos estudiado cómo el transporte eléctrico refleja la coalescencia topológica en
¡multicapas granulares Ag/Co. Para obtener la conductividad eléctrica hemos tenido en
cuenta la estructura de bandas electrónicas a través de las velocidades semiclásicas en el

marco de la ecuación de Boltzmann y en la aproximación de tiempo de relajación. Hemos
calculado la conductividad de las multicapas CoAg/Ag incluyendo a través del tiempo de
reIaiación la dispersión hacia estados localizados de los agregados de Co en el nivel de
Fermi. Los efectos de percolación se ponen de manifiesto a través de la consideración de
la estructura de bandas. o sea de las velocidades semiclásicas en el nivel de Fermi y de
la topología de dicha superficie. En ambas geometrías de medición, CPP y CIP, aparecen
electos de coalescencia y ésto no es esperable físicamente.

Para que los cálculos reflejen la situación experimental hemos tenido que incorporar
un tiempo de relajación dependiente del espín y de k. I-Iaciendo ésto los resultados para
ambas geometrías presentan comportamientos distintos lo cual está de acuerdo con lo
que se espera experimentalmente. En CIP se sigue observando la percolación, debido a
que en esta geometría es en la cual los agregados se conectan entre ellos. Mientras que
en CPP la razón de conductividad obtenida se mantiene constante, ya que en la dirección
:. 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 topológica en multicapas granulares Ag/Co. Más allá del esquema semiclásico
utilizado, propusimos un modelo para el tiempo de relajación en este tipo de nanoestruc­
turas. Éste se comporta de manera adecuada en la geometría CIP, mientras que en CPP
sería necesario considerar además la dispersión s —s que da lugar al backscatteríng.
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Conclusiones finales

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

En el caso de sistemas metálicos crecidos en multicapas nos hemos detenido en el
estudio de un sistema que presenta un tipo de magnetorresistencia poco usual: magneto­
rresislencia inversa. Hemos mostrado usando la aproximación semiclásica de la ecuación
de Boltzmann para la conductividad eléctrica que la contribución de las bandas, a través
de las cuales se pone de manifiesto la hibridización entre los tres componentes de las
multicapas de Fe/Cu con Cr, es imprescindible para reproducir el comportamiento expe­
rimental de estas últimas.

En el caso de aleaciones de gránulos de Co embebidos en Ag hemos mostrado tanto
experimental como teóricamente 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 aleación hemos realizado mediciones de
magnetización. de resonancia ferromagnética y de transporte eléctrico. Las condiciones
de deposición. en particular la presencia de campo magnético, pueden dar lugar a fenóme­
nos de coalescencia (pm-colación) de los agregados de Co que se ponen en evidencia en
las propiedades de transporte y magnetización. Desde el punto de vista teórico hemos
logrado modelizar adecuadamente estos sistemas usando el mismo marco semiclásico de
aproxiimición 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
hibridización (a través de las bandas, o sea de las velocidades semiclásicas) y la depen­
dencia del tiempo de relajación con el (’SPÚI.Esto último se hizo proponiendo un modelo
para el tiempo de relajación que se comporta particularmente bien para una de las geo­
melrías de medición del tranporte (CIP).

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

Regla de Matthiessen

Se considera que los procesos de dispersión electrónica no están correlacionados
cuando entre éstos no hay interferencia cuántica. En particular, en las colisiones con im­
purezas. que éstas sean no correlacionadas dependerá de la concentración y disposición
espacial de las mismas. Si la distancia media entre impurezas es mayor que la longitud
de coherencia de los electrones, éstos perderán su memoria de fase entre colisiones y sus
funciones de onda no podrán interferir. Otra fuente de pérdida de coherencia es la dis­
posición al azar de los centros dispersores. En estas condiciones el mar de conducción
interfiere con fases aleatorias ya que las distancias entre los centros no está determinada.

Generalizando esta idea, las probabilidades de transición que provengan de procesos
físicos que son distinguibles se podrán sumar directamente. En los metales podremos
sumar efectos de dispersión debido a impurezas y a interacciones electrón-electrón. En­
tonces. si tenemos N fuentes de dispersión distinguibles la probabilidad total de transición
SCI'il

wzzM (A.l)

Esto conduce a que el tiempo de relajación del sistema se relacione con los tiempos de
relajación de los diferentes procesos de dispersión de la siguiente forma

E =z—¡ (A.2)

lo cual lleva a que la resistividad total sea la suma de las resistividades efectivas de cada
proceso de dispersión, p = 2o,; Esta última relación es conocida como regla de Matt­
hiessen. Desde el punto de vista formal el uso de esta ley es restringido ya que es válida
solamente para sistemas donde T es independiente de k [84]. Pero más allá de su estricta
validez es útil para estimar una cota inferior para la resistividad de un sistema con fuentes
de dispersión complejo [2 l ].

93



Esta teoría de fuentes distinguibles de dispersión se puede generalizar un poco más a
sistemas donde las impurezas provoquen un cambio considerable en la estructura electróni­
ca de su entorno [85] y que también permita tratar impurezas complejas en el sentido dc
que dentro de ellas puede haber múltiples mecanismos de dispersión coherentes.

La aplicación de esta regla en esta tesis es fundamental para comprender la contribu­
ción a la resistencia eléctrica de la dispersión en impurezas diluidas (capítulo 3) y cn las
superficies de agregados magnéticos (capítulo 4).



Apéndice B

Autoconsistencia en el código WIEN97

En la figura B.l mostramos el proceso autoconsistente que se lleva a cabo en este
programa con el objetivo de encontrar la densidad electrónica. En esta podemos ver que
scparamos el proceso iterativo en cuatro zonas que pasamos a enumerar:

Zona l

Zona 2

Zona 3

Zona 4

Ésta es la parte del código de inicialización. Solamente ingresando la estructura
cristalina y los tipos de átomos el programa calcula la densidad electrónica ini­
cial que usará para comenzar el ciclo autoconsistente. Esta densidad electrónica
sera una simple superposición de las densidades atómicas ya que todavía no se
realizó ningún cálculo que involucre al sólido.

También se inicializan los dos únicos parámetros que utiliza el código: el radio de
Mir/fin tin (como vimos en el apartado 2. l . l .2) y el Kmm.que está relacionada con
la cantidad de ondas planas que tendrá la base en la cual expandiremos la densidad
electrónica en las zonas intersticiales.

Aquí sc genera el potencial Coulombiano a partir de la densidad electrónica a través
de la curación de Poisson y dentro de la aproximación de densidad local de espín
(LDA) se calcula el potencial de intercambio y correlación.

Teniendo el potencial del sistema podemos calcular, vía la ecuación de Kohn-Sham
(subsección 2.1. l. l), la nueva densidad electrónica del sistema. Para hacer ésto, el
cálculo se divide en dos. Por un lado se computa la densidad en el intersticio con
un Humilmniann cuya base está expandida en ondas planas y por otro, la densidad
dentro del nur/fin Iin que se calcula en base a funciones que surgen de resolver el
problema atómico dentro del nuqfiintin.

En cl final de ciclo autoconsistente, se suman las densidades electrónicas del inters­

licio y del Mir/fin rin y se verifica si esta es la misma que la de entrada (dentro de
un error determinado por el usuario). Si ésto es así hemos encontrado la estructura
electrónica del sistema. Si no es así, el código realiza una nueva iteración a partir
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de la zona 2 poniendo como densidad de entrada una que será promedio pesado de
densidades obtenidas en iteraciones anteriores.

1)

Calculo ala/nico SII/¡cly)()_.wcnm
H =E (le tlL’flA'It/(lllt'xW“ "‘W'“ alamícas

Barrido

2) : : I

V2K=-8ïtp Poisson
V.((p) LDA

3)

Cálculo atómico

Hwn.=En. w.“

A

4)

Figura B.l: Diagrama de flujo del proceso autoconsistente del código WIEN97.
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Apéndice C

Método de enlaces fuertes

C.1. Determinación de los parámetros

En este método IU, 8?, UM, JM son parámetros que se ajustan a partir de cálculos
de primeros principios. Los elementos de salto t,-¡son, como sugieren Slater y Koster
|86|. una combinación lineal de integrales de uno y dos centros. Para éstas, asi como
para las energías de sitio, 8?, se utilizó la parametrización de Andersen [87] que ajusta
dichos parametros de forma tal que reproduzcan las bandas de volumen paramagnéticas
calculadas por el método de primeros principios LMTO-ASA [88]. En las interfases,
tomamos en primera aproximación la media geométrica de los valores correspondientes
a los materiales puros [83].

Los parámetros UM y J,-,,Vson de gran importancia en materiales magnéticos, dado
que el primero determina la transferencia de carga entre sitios y orbitales, y el segundo la
magnetización [89]. El parámetro Uh“ consiste en una integral de Coulomb apantallada
que en nuestro caso. para los distintos metales de transición, se obtiene de un trabajo
de Bantlyopadhyay y Sarma [90]. Los restantes UM fueron elegidos de forma tal que se
cumplan relaciones atómicas entre éstos y UM, [9|].

En los metales de transición la magnetización se origina en bandas d, por lo tanto
cl parámetro JW relevante es el hdd. Para sistemas magnéticos en volumen, e'ste se de­
termina exigiendo que la magnetización calculada para estos materiales reproduzca la
experimental.

C.2. Proceso autoconsistente

Para la primera iteración se proponen las ocupaciones y magnetizaciones iniciales, n?
y "1?. por sitio y orbital. Se diagonaliza la matriz del Hamiltoniano en la base de uniones
l'uertes para cada uno de los valores k del barrido y se obtienen las energías para cada
banda. De aquí se hallan las densidades de estado, la energía 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 ocupación y magnetización
de salida coincida con la de entrada con la precisión exigida. Este programa original l'uc
desarrollado por G. Fabricius [9 l ].

C.3. Parámetros utilizados en esta tesis

Tabla C.l: Parámetros de Coulomb y de intercambio en eV.

Ag Co
UH 2,00 l .00Upd l
Udd 3,29 2,63
Jdd 0 i ,20

Tabla C.2: Energías de sitio en mRy.

Ag Co
8x -88,550] 175 157,609

8,, 202,995865 5 l0,150
8,1,2“ -482,973999 -186,7l4
EJE, -490,585999 - l96,483

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

Ag Co
sso -58,9638405 -78,305|
ppo‘ 95,5914993 l37,4l2
ppït -l 1,9489374 - l7, 1765
ddo -36,5200005 -46,3353
ddn 15,6200008 19,818 l
(1615 - l ,43000007 - l .8 1433

spo 74,7809372 ¡03,323
5do -44,6607895 -57.972|
de' -57,7818604 -78.034l
pdn l3,7575865 ¡8,5796
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Apéndice D

Métodos de cálculo de la conductividad

D.1. Método de las áreas orientadas

Supongamos por simplicidad que tenemos un cristal cuya celda unidad está descripta
por una lema de ejes perpendiculares entre sí, lo cual permite que los ejes primitivos del
espacio recíproco sean también perpendiculares y coplanares con los del espacio real.
Si elegimos a como dirección del transporte estaremos interesados en la componente
0:: del lensor de conductividad. Entonces la ecuación 2.2] la escribimos de la siguiente
l'orma:

.,-a'
0-­c: 41:3://'dsp,zr(k)vz(k). (DI)

La contribución de las bandas electrónicas está dada entonces por la velocidad semiclási­

ca en la dirección V¡(k)= y por la proyección de la superficie de Fermi perpen­
dicular a ¡(3.o sea en el plano k”.

Dado que nuestro espacio recíproco está discretizado a través del mallado homogéneo,
evaluar la conductividad significa lo siguiente: para cada punto (kx,k_\.),que pertenece al
plano perpendicular a A1..tenemos que determinar si alguna banda cruza o no el nivel de
Fermi. o sea si alguna de las bandas electrónicas tiene una energía igual a la de Fermi
para esc punto (kh/cy).Para ésto evaluamos las energías de las distintas bandas para pun­
los que lienen diferentes k; pero un dado (k_¡,,k_\.).Dados un par de puntos: si la energía 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 está entre esos dos puntos. El algoritmo im­
plementado está esquematizado en la figura D. l. Una vez que identificamos qué bandas
cruzan el nivel de Fermi calculamos la velocidad semiclásica por diferencias finitas.
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Figura D.l: Esquema ilustrativo del algoritmo utilizado en este método numérico.

D.2. Método de los tetraedros

Para saber qué tetraedros son intersectados por la superficie de Fermi se procede
de la siguiente forma. Para una determinada banda electrónica, cada vértice o punto k,­
tiene una energía e¡. Una forma cómoda de etiquetar los vértices de cada tetraedro es
de forma creciente en energía, o sea 80 5 el S 82 5 E3. En la figura D.2 mostramos
esquemáticamente como se etiqueta cada uno de los vértices. Supongamos que la energía
de Fermi tiene un valor intermedio entre e; y 83, o sea e; < EF < 83. entonces podemos
interpolar linealmente un valor para el k de Fermi, km, de la siguiente forma

kp_,-=k3+u(k¡—k3) (D2)
83 — E,‘

donde k,-son las componentes de k]: 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 será la superfi­
cie de Fermi interpolada, o sea la discretización del dominio de integración de la ecuación
(2. l9) quedando de la siguiente forma

7
—c' l

0;”: — S]T,VL]V'J—_‘.
j 4TC32' j IVkEI

donde t etiqueta a los tetraedros que son atravesados por la superficie de Fermi. S, es la
superficie interpolada en el t-ésimo tetraedro, los subíndices r en el tiempo de relajación
como en las velocidades también indican a que tetraedro pertenecen. No solo obtenemos
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80<8 ,<82<83

Figura D.2: Modo de etiquetar los vértices de los tetraedros.

la l'orma de la superficie de Fermi sino que también podemos obtener la velocidades
semiclásicas y el factor IVke| ya que éste viene dado por la siguiente expresión dentro de
este esquema de interpolación lineal

3

Vk€= z (Si- 80)
i=l

ijkk
donde v es el volumen de cada tetraedro. Finalmente el gradiente de la energía se relacio­
na con la velocidad semiclásica de la siguiente forma:

V¡= Vk€.ñ¡.
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Apéndice E

Resonancia ferromagnética

E.1. Anisotropía magnetocristalina

La estructura cristalina da lugar a direcciones privilegiadas dentro del cristal según
las cuales tienden a alinearse los momentos magnéticos. En general, existen ejes en los
cuales alinear la magnetización en alguno de ellos requiere más o menos campo aplicado.
O sca. existe una dirección en la cual se necesita menos campo que en cualquier otra (eje
l'z’tcil)para alinear a M y otra dirección donde se necesita el mayor campo (eje difícil). En
los cristales cúbicos. las direcciones a tener en cuenta para definir la anisotropía magne­
tocristalina son las [100], [l IO] y [l l l].

En la figura E. l. graficamos la frecuencia de resonancia, v, en función de H para el Fe
BCC. Podemos observar que la dependencia con H es diferente dependiendo de la direc­
ción en la cual queremos alinear a M. En esta figura mostramos v para el eje fácil, medio
y tlil'ícil para una red cúbica BCC. Es interesante notar el comportamiento del eje difícil
que. para campos pequeños, v disminuye hasta alcanzar un mínimo y luego muestra un
comportamiento monótono creciente como en las otras direcciones. Para comprender este
comportamiento tenemos que notar que en la ecuación (2.22) la frecuencia de resonancia
cs proporcional a la magnetización. A H = 0, M se encuentra en su posición de equilibrio,
cn este caso en la dirección [lOO].Al aplicarle campo en el eje difícil, este compite con el
campo de anisotropía que tiende a alinearla según el eje fácil. Mientras el campo aplica­
tlo no sea lo suficientemente intenso, la componente M perpendicular (la que importa, ya
que en la ecuación (2.22) el producto vectorial origina el movimiento) al campo efectivo
sc ira reduciendo y por lo tanto también Ia frecuencia de resonancia. A un dado campo,
lo sulicientemente 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
sc muestran en la figura.
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Figura E.l: Frecuencia de resonancia en función del campo aplicado para las direcciones [l.().()l.
[1,1,0] y [l,l,l] 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
dirección de esto dipolos está asociada a M.ñ. 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 mostrarnos esquemáticamente en la figura E2.
A este campo se lo llama demagnetizante y es proporcional a
la magnetización de la muestra, o sea

Hd,¡ = NdJ Mi (E. l)

donde Hd es el campo demagnetizante y N,¡es el factor de mag­
netizante que depende únicamente de la geometría de la mues­
tra.

¡04

Figura 15.2: campo dc­
magnetizanlc. H,¡. dc una
muestra esférica.



El caso más simple para analizar es el de una muestra magnética esférica, ya que como
no hay ninguna dirección privilegiada el campo demagnetizante siempre es antiparalelo
al sentido del vector M. Por lo tanto el único efecto que produce es que en presencia de
un campo externo, H, la partícula siente un campo efectivo, Hp = H —Nd M, donde Nd
es isotrópico y tiene un valor de 4n/3 en este caso.
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Figura E.3: Frecuencia de resonancia en función del campo aplicado para una película delga­
da. Estas curvas están calculadas para diferentes direcciones del campo respecto del plano de la
película. cuya normal la indicamos como fix. El caso HÁñx denota un ángulo de 45° respecto a la
nonnaL

En las películas delgadas la situación es distinta. Si la magnetización es perpendicular
a las interfaces. el campo demagnetizante vale -41tM. Esta alineación antiparalela de Hd
provoca que M esté en una posición de equilibrio inestable, o sea que tienda a revertir su
sentido. Se puede mostrar que la dirección de equilibrio de M es paralela a las interfaces,
ya que en esta dirección Ia muestra no tiene superficies interfaciales (se considera infinita)
y por ende Hd = O(no hay dipolos superficiales). En la figura E.3 mostramos la frecuencia
(le resonancia en función del campo aplicado para una película delgada. Mostramos la
curva para diferentes direcciones del campo respecto del plano de la película.
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