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Resumen

En la evoluciéon de la investigacion acerca de materiales magnetostrictivos, el descu-
brimiento de la aleaciéon Fe;_,Ga, fue un punto donde se alcanzé un compromiso muy
conveniente entre los requerimientos de tener elevada magnetostriccion a temperatura
ambiente (del orden de 10%), campos de manipulaciéon bajos (menores a 300 Oe), his-
téresis pequena, gran ductilidad y bajo costo (por el hecho de no poseer tierras raras)
[1]. Estas caracteristicas inspiraron gran ntimero de trabajos tanto teéricos como expe-
rimentales destinados a entender, entre otras cuestiones, la influencia de la estructura

atomica en la magnetostriccion.

En esta tesis hemos introducido el estudio de esta aleacién crecida como pelicula
delgada. Las facilidades del Instituto de Nanociencia de Paris no permitieron contar

con films crecidos por MBE de espesores nanométricos y monocristalinos.

Nuestro trabajo fue de indole experimental y consistié en realizar una caracteriza-
cién magnética que incluyd el estudio de las anisotropias magnéticas, los coeficientes
de acople-magneto-elastico y los dominios magnéticos. Para este trabajo se utilizaron
principalmente las técnicas de resonancia ferromagnética, medicion del acople magneto-

elastico por deflexiéon de cantilever y microscopia de fuerza magnética.

Las anisotropias se estudiaron en funciéon del espesor, concentraciéon y estructura
atomica lograndose una extensiva descripcion del sistema. Se observé que los films
conservan muchas de las caracteristica del material masivo pero al mismo tiempo pre-
sentan otras que los hacen diferentes. En particular, se detect6 la presencia de una
fuerte anisotropia fuera del plano (del orden de diez veces mayor a la anisotropia den-
tro del plano) que tiene una contribuciéon magnetocristalina, una magneto-elastica y
otra de origen desconocido para la cual presentamos la propuesta de una anisotropia
en la distribucion de los pares de Ga (mas pares de Ga fuera del plano que dentro
del mismo). Esta tltima contribucién pudo ser modelada proponiendo una adaptacion
del modelo fenomenologico de Cullen [2]. Como consecuencia de esta anisotropia fuera
del plano aparecen, para espesores adecuados, dominios magnéticos en forma de tiras
o stripes cuya presencia no habia sido detectada antes de esta tesis. Estos dominios

pueden rotar en la direccion del campo magnético de saturacion aplicado.
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Abstract

In the evolution of research concerning magnetostrictive materials, the discovery of
the alloy Fe;_,Ga, was a point where a very suitable commitment was reached between
the requirements of having an elevated magnetostriction at a room temperature (in the
order of 10%), low fields of manipulation (lower than 300 Oe), small hysteresis, great
ductility and low cost (due to the fact of not possessing rare earths) [1]. These char-
acteristics inspired a great amount of publications, both theoretical and experimental
destined to understand, among other issues, the influence of the atomic structure in

magnetostriction.

In this thesis we have introduced the study of this alloy grown as thin film. The
facilities of Institute of Nanoscience of Paris allowed us to count on films of nanometric

thicknesses and monocrystalline, grown by MBE.

Our work was of experimental nature and consisted in a magnetic characterization
that included the study of magnetic anisotropies, magneto-elastic coupling coefficients
and magnetic domains. For this work we principally used three techniques: ferromag-
netic resonance, magnetoelastic coupling measurement by deflection of cantilever and

magnetic force microscopy.

Anisotropies were studied in function of thickness, concentration and atomic struc-
ture, achieving an extensive description of the system. It was observed that the
films conserved many of the bulk material characteristics, but at the same time they
present some singularities that make them different. Particularly, a strong out of plane
anisotropy was detected (ten times larger than the anisotropy inside the plane), which
has a magnetocrystalline contribution, a magnetoelastic contribution and another one
of unknown origin. To explain this last term which we put forward the hypothesis of an
anisotropic distribution of Ga pairs (more Ga pairs out of plane than in plane). This
last contribution could be modeled by adapting Cullen’s phenomenological model [2].
As a consequence of this out of the plane anisotropy, magnetic domains with stripe pat-
tern appear, for adequate thicknesses. This configuration was firstly detected during
this thesis for this system. These domains can rotate in the direction of the saturation

applied magnetic field.
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Résumé

Au cours de I’évolution des études sur les des matériaux magnétostructifs, la décou-
verte de I'alliage Fe; _,Ga, fut déterminante car ce composé répond a de nombreuses exi-
gences comme une magnétostriction élevée a température ambiante (de I'ordre de 10%),
des champs coercitifs faibles (inférieurs & 300 Oe), une faible hystérésis, une grande duc-
tilité et un faible cotit (contrairement aux matériaux constitués de terres rares)|[1]|. Ces
avantages ont motivé un grand nombre de travaux tant théoriques qu’expérimentaux
dans le but de comprendre, entre autres, 'influence de la structure atomique sur la
magnétostriction.

Dans cette thése, je présente I’étude de cet alliage en couche mince. Le savoir faire
d’une équipe de I'Institut des nanosciences de Paris dans le domaine de la croissance
en couches minces par épitaxie par jet moléculaire (MBE) m’a permis de travailler sur
des films monocristallins de Fe;_,Ga, d’épaisseur nanométrique.

Mon travail, de nature expérimentale, a consisté a réaliser une caractérisation mag-
nétique qui inclut I’étude des anisotropies magnétiques, des coefficients de couplages
magnéto-élastiques et des domaines magnétiques. Pour cela j’ai utilisé principalement
les techniques de résonance ferromagnétique, de mesure du couplage magnétoélastique
par déflexion d’un cantilever et de microscopie a force magnétique (MFM).

Les anisotropies ont été étudiées en fonction de I’épaisseur du film, de la concen-
tration en Gallium et de la structure atomique, donnant lieu & une description tres
compléte du systéme. On observe que les couches minces de Fe;_,Ga, conservent une
grande partie des caractéristiques du matériau massif mais présentent également des
spécificités. En particulier, on mesure une forte anisotropie hors plan (de l'ordre de
dix fois supérieure a 'anisotropie dans le plan) a la fois d’origine magnétocristalline et
magnétoélastique, et impliquant une autre contribution d’origine inconnue. Pour expli-
quer cette derniére contribution, nous avons émis I’hypothése d'une anisotropie dans
la distribution des paires de Ga (qui seraient plus nombreuses hors plan que dans le
plan). Nous avons pu modéliser le phénoméne en adaptant le modeéle phénoménologi-
que de Cullen [2]. Comme conséquence de cette anisotropie hors plan, des domaines
magnétiques en forme de bandes ou stripes apparaissent pour des épaisseurs de film su-
périeures a une épaisseur critique. Ces domaines, mis en évidence pour la premiére fois

par ce travail de thése, peuvent étre retournés dans la direction du champ magnétique
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Introduccion

Magnetostriccion es el fendmeno que describe cuanto se estira un material mag-
nético cuando se le aplica un campo magnético externo. Este fenémeno se cuantifica
mediante el coeficiente de magnetostriccion A = AL/ L que representa el cociente entre
la elongacion sufrida por la muestra en la direcciéon del campo aplicado AL y la lon-
gitud inicial L. Segtn la simetria del material se necesitaran diferentes cantidades de
constantes de magnetostricciéon para caracterizarlo.

La magnetostriccion en material masivo es bien conocida desde sus primeras aplica-
ciones en transductores para navegacion por sonido (SONAR por sus siglas en inglés),
durante la Segunda Guerra Mundial. En este caso se utilizaba Ni. Luego se comen-
zaron a emplear tierras raras y mas adelante la combinaciéon de éstas con metales de
transicion 3d [1, 3|. Finalmente, la busqueda de materiales con alta magnetostriccion
a temperatura ambiente y buena ductilidad llevd al descubrimiento, en 1999, de la
aleacion hierro-galio que sera el objeto de estudio en esta tesis.

Cuando el material se crece como pelicula delgada, el hecho de estar adherido a un
sustrato haréd que no se pueda deformar libremente, razén por la cual en estos casos
es mas apropiado hablar de acople magneto-elastico (MEC por sus siglas en inglés)
que de magnetostriccion [4]. El MEC es una constante que describe como cambia la
anisotropia magnética a causa de una deformaciéon en el material y es proporcional a
la magnetostriccion. La cantidad de constantes de MEC sera igual a la cantidad de
constantes de magnetostriccion.

Debido a la gran expansion de la nanotecnologia en los tltimos anos, la magnetos-
triccion y el MEC estan siendo estudiados nuevamente pero en peliculas delgadas con el
objetivo de manipular sus propiedades magnéticas de las mismas por medios no induc-
tivos. Esta necesidad surge en un contexto en el cual muchos dispositivos utilizados en
aplicaciones de espintrénica necesitan controlar la magnetizacion de delgadas capas de
material y para ello utilizan métodos que generan grandes pérdidas de energia. Como
ejemplo podemos citar junturas tinel magnéticas utilizadas en las memorias de acceso
aleatorio [5] en las cuales el control de la direccion de la magnetizacion en las capas
ferromagnéticas se logra, usualmente, mediante un flujo de corriente a través de una ca-
ble o de una linea de transmision en modo TEM (modo transversal electro-magnético).

Otro ejemplo de estos dispositivos son las memorias tipo racetrack [6] en las cuales se

1



2 Introduccién

utilizan corrientes eléctricas polarizadas en espin para mover dominios magnéticos. Re-
cientemente, también se ha vuelto popular la exploracion del efecto de spin-torque en el
cual una corriente polarizada en espin transfiere momento angular a los electrones del
material cambiando finalmente la magnetizacion total [7|. En particular la escritura de
informaciéon magnética mediante este efecto requiere grandes densidades de corriente
lo que conlleva a efectos indeseados de disipacion de calor [8].

En este escenario, surge la idea de manejar el orden magnético mediante la aplica-
cion de deformaciones mecanicas a través del MEC, que parece prometedora, en cuanto
a la baja disipacion de energia. Una implementacion de esta idea consiste en el uso de
sustratos piezoeléctricos o la adhesion de un film a un dispositivo piezoeléctrico, con
lo cual la deformaciéon se puede inducir mediante un campo eléctrico. A través de la
aplicacion de la deformacion se pueden modificar diferentes propiedades magnéticas de
un ferromagneto, especialmente la anisotropia [9-11]. La modificacion de la anisotropia
en forma estética puede conducir a la modificacion, por ejemplo, de la magnetizacion
de alguna capa magnética en una juntura tunel o en una véalvula de espin [12| y en
forma dinamica puede ser utilizada para producir ondas de espin [13].

En todos los dispositivos que hemos mencionado, los materiales magnéticos se uti-
lizan en forma de pelicula delgada. Luego, cualquier material con posibilidades de ser
funcionalizado en estas aplicaciones debera ser caracterizado como pelicula delgada en
cuanto a su anisotropia magnética y su MEC. Los 6rdenes de magnitud de estas dos
cantidades en FeGa masivo son prometedores pero existe el interrogante de si seran
preservados cuando el material se encuentre en la forma de films de espesores nanomé-
tricos, donde ademés de cambiar su tamano éste se encuentra adherido a un sustrato
que le impide deformarse libremente. Esta pregunta ha sido la motivaciéon principal de
esta tesis donde se han estudiado peliculas delgadas de Fe;_,Ga,.

La determinacion de estos pardmetros no es tarea sencilla. Para la medicién de
las anisotropias magnéticas en esta tesis hemos utilizado la resonancia ferromagnética
que permite detectar constantes de hasta cientos de J/m?. Esta tarea se realiz6 en el
laboratorio de Resonancias Magnéticas del Centro Atémico Bariloche utilizando films
de espesores nanométricos y monocristalinos crecidos en el Instituto de Nanociencia
de Paris. En cuanto al MEC presentamos un estudio realizado mediante el método de
deflexion de cantilever que provee mediciones directas. Este trabajo se realizo mediante
una colaboracion con Dirk Sander en el Instituto Max-Planck de Microestructura en
Halle, Alemania.

Todo el trabajo de la tesis ha sido de indole experimental. La estructura del trabajo
se compone de siete capitulos.

En el capitulo 1 se presentan las caracteristicas principales del sistema Fe;_,Gay
masivo.

En el capitulo 2 se describen las técnicas experimentales utilizadas durante todo el



trabajo. En el capitulo 3 se presentan las muestras utilizadas y sus estudios estructu-
rales, realizados con anterioridad a esta tesis.

En el capitulo 4 se presentan las anisotropias magnéticas de este sistema en fun-
cion del espesor, concentracion y estructura atéomica obtenidas a partir de estudios de
resonancia ferromagnética.

El capitulo 5 esta dedicado a los coeficientes de acople magneto-elastico que fueron
medidos mediante la técnica de deflexion de cantilever.

En el capitulo 6 se presenta una particularidad del sistema crecido como pelicula
delgada, desconocida antes de esta tesis, que es la formaciéon espontédnea de dominios
magnéticos en forma de franjas o stripes.

Por tltimo, en el capitulo 7 resumimos las conclusiones globales del trabajo y pre-
sentamos algunas perspectivas para su continuacion.

Anticiparemos que los resultados obtenidos son alentadores en cuanto a la utiliza-
cion de peliculas delgadas de Fe;_Gay en la fabricacion de dispositivos de espintronica

y magnonica.






Capitulo 1

Presentacion del sistema Fe; , Gag

Cuando se aplica un campo magnético a un ferromagneto éste cambia de forma y
dimension. Este efecto fue identificado por primera vez en 1842 por J. P. Joule [14, 15],
y en consecuencia se denomina magnetostriccion Joule.

El fenémeno se cuantifica por el coeficiente de mag-
netostricciéon A que representa el cociente entre la elon-
gacion sufrida por el material en la direccion del campo
aplicado, AL y la longitud inicial L (ver figura 1.1):

AL
= —. 1.1
A== (11)

A puede tener distinto signo en distintos materiales y de-

pende fuertemente de la intensidad del campo como de la
Figura 1.1: Deforma-
cion de un material ferro-
magnético cuando se ali- lor limite Ay cuando la magnetizacion se satura[16]. Para
nea la magnetizacién M
en una direccién determi-
nada. ficas principales sobre las que se mide la magnetostric-

direccion en la que éste se aplica. También alcanza un va-
una estructura ctbica existen dos direcciones cristalogra-

cion: la [100] y la [111]. Con estas dos mediciones, Ajgo (magnetostriccion tetragonal) y
A111 (magnetostriccion romboédrica) se puede caracterizar la magnetostriccion de todo
el sistema.

Un concepto que necesitamos definir para continuar esta discusion es el de aniso-
tropfa magnética. Esta magnitud cuantifica la dependencia espacial de las propiedades
magnéticas de un material. En un dado material pueden existir anisotropias magnéticas
de distintos origenes (ver capitulo 4), en particular, la anisotropia magnetocristalina,
presente en la aleaciones que citaremos a continuacion, refleja como se ve afectada la
magnetizacion por la simetria cristalina del sistema.

En lo que sigue describiremos la evolucion de los materiales magnetostrictivos hasta
llegar a las aleaciones Fe;_,Ga, que seran el objeto de estudio de esta tesis. Luego nos

introduciremos en el mundo del Fe;_,Ga, masivo contando los principales hallazgos

5
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experimentales junto con las teorias postuladas hasta el momento para explicarlos.

1.1. Antecedentes

Los primeros desarrollos de materiales magnetostrictivos se dieron durante la Se-
gunda Guerra Mundial cuando las aleaciones basadas en Ni, uno de los tres metales de
transicion con propiedades ferromagnéticas (los otros dos son el Fe y el Co), eran am-
pliamente utilizadas en la fabricacion de transductores para aplicaciones de navegacion
por sonido (SONAR por sus siglas en inglés). Estas aleaciones presentaban una magne-
tostriccion de alrededor de 50 ppm. Alrededor de 1960 algunas tierras raras como el Th o
Dy demostraron tener extraordinarias propiedades magnetostrictivas [17, 18] (3/2As ~
10000 ppm) pero solo a bajas temperaturas ya que poseen una baja temperatura de
Curie (menor a 250 K). Debido a que en los metales de transicion 3d las temperaturas
de Curie son altas se ensayaron aleaciones de éstos con tierras raras en un intento por
lograr materiales con alta magnetostriccion a temperatura ambiente. Es asi como se
descubrieron las aleaciones ThFey; y DyFey; que exhiben una magnetostriccion de 2630
ppm y 650 ppm respectivamente, a temperatura ambiente [19]. Estas dos aleaciones
poseen una gran anisotropia magnetocristalina y en consecuencia se requieren grandes
campos magnéticos para llevarlas a saturaciéon. Sin embargo, anadiendo Th y Dy en
las proporciones correctas [20] esta anisotropia se puede reducir considerablemente.
Esto llevo al desarrollo de la aleacion Tbg 27Dyo 73Fe; o5 (conocida comercialmente con
el nombre terfenol-D) por parte de investigadores del Naval Ordinance Laboratory que
exhibe magnetostriccion gigante a temperatura ambiente (~2000 ppm) y tiene una
anisotropia magnetocristalina mucho menor que las aleaciones anteriores [20]. Uno de
los inconvenientes del terfenol-D es su fragilidad, la cual lo hace muy poco resistente a

impactos y esfuerzos mecénicos.

El intento de superar estas limitaciones del terfenol llevo al descubrimiento en 1999
de la aleacion Fe-Ga capaz de soportar grandes tensiones (~ 500 MPa) [21, 22|. La
aleacion para una concentracion particular de z=0,184 recibi6 el nombre de galfenol y
fue patentada por el Naval Surface Warfare Center, Carderock Division (NSWC-CD).
Aunque su magnetostriccion resulta menor que las de las aleaciones anteriores, algunas
de sus propiedades como la elevada magnetostriccion a campos bajos (Hg, <250 Oe),
gran permeabilidad, baja histéresis, ductilidad, resistencia a impactos, y la posibilidad
de ser soldados hicieron que este material expandiera ampliamente la utilizaciéon de los

materiales magnetostrictivos formando parte de sensores y actuadores.
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1.2. Magnetostricciébn y acople magneto-elastico en
Fe, .Ga, masivo

El comportamiento del galfenol con la concentraciéon x es conocido para muestras
de material masivo. En 2003 Clark et al.[23|, presentaron mediciones de la magnetos-
triccion y constantes eldsticas para monocristales de Fe;_,Gay. Uno de sus objetivos
era investigar el efecto de la historia térmica en estas propiedades, razéon por la cual
prepararon dos grupos de muestras con distinto tratamiento térmico. El tratamiento
consistié en el recocido de las muestras a 1000°C siguiendo por un enfriamiento lento
a 10°C/min o un enfriamiento rapido(quenching). Las constantes de magnetostriccion

3/2X100 ¥ 3/2A111 fueron medidas usando técnicas de strain gauge.

400 M T T M ¥ A T T T E T T 80 d T T T LT T T ¥ T T ¥ T T
- Fe, Ga iy
100-x x Fe1 OGXGaX
350 | : 60 - ~ 7
& ao0f { &=
D L. | ] p
9 o 40
x 250+ -1 :
8 200} { 22 !
< -~
N L 4 «
S 150 r S o
100} .
g n ®  Furnace Cooled
s0b & +  Furnace Cooled 20 r A ™ * Quenched h
* Quenched y A = 4 As-grown
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O,
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Figura 1.2: (3/2)A100 v (3/2)A111 en funcion de la concentracion de Ga en Feqgp_xGa, masivo. Extraido
de la referencia [23].

Los resultados para la magnetostriccion tetragonal, \ig9, se muestran en la figura
1.2. Para el grupo con enfriamiento lento (furnace cooled), se pueden observar dos
méximos alrededor de x ~ 0,17 y  ~ 0,27 y una fuerte supresion entre ellos. Para
las muestras quencheadas A\ipp aumenta su valor y el primer pico se desplaza a una
concentracion levemente mayor z ~ 0, 19.

A111 exhibe un cambio de signo para una concentracion de x ~ 0,18. La region de
concentraciones pequenas (z < 0,20) presenta una pendiente completamente diferente

que la region de concentraciones altas (z > 0, 20).
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Desde el punto de vista de la estructura

atomica, el galfenol posee un complejo dia-

grama de fases [25]. Mientras més atomos de

Ga se introducen en la aleacion, mas fases es-

tructurales aparecen como la A2 | la B2 | la

o D"é DOj3, la L1y y la DOqg (ver figura 1.3). En par-
€0 Ga

O Fe ticular describiremos el comportamiento pa-
® Ga

ra 0 < x < 0,30 porque éste es el rango de

Figura 1.3: Estructuras atémicas concentraciones que hemos estudiado en esta
A2, B2, D03, L1y y DOqg para la alea-

cion Fe-Ga. Figura extraida de la refe- ]
rencia [24]. centraciones son la A2, B2 y DOj3. La A2 es

tesis. Las fases que aparecen para estas con-

una red bee de hierro a-Fe con atomos de Ga
distribuidos al azar. Tanto la fase B2 como la DO3 son redes bce de Fe en las cuales
podemos encontrara pares de Ga: en la B2 estos pares se forman a segundos vecinos, a
lo largo de la familia de direcciones (100) y en la DOj3 se forman a cuartos vecinos a lo
largo de la familia de direcciones (101). Para concentraciones anteriores al primer maxi-
mo en Aigg, que definiremos como zona 1, se ha identificado principalmente la fase A2.
Luego de este primer maximo y antes del minimo en z ~ 0, 23, zona de concentraciones
que llamaremos zona 2, se encuentra una mayoritariamente una mezcla de fases DOj3
y A2. Cuando se analiza el resultado del quencheado en las muestras se observa que el
principal efecto es el de reducir la tasa de crecimiento de clusters de alta concentracion
de galio, para dar lugar a la estructura DOs que presenta un orden de largo alcance
en la distribucion de los dtomos de Ga [26]. En la region de transicion entre la zona
1 y la zona 2, los clusters recién mencionados tienen simetria DOg3 para las muestras
enfriadas lentamente mientras que para muestras quencheadas se encuentra también la

simetria B2.

Todas las estructuras que aparecen en el material masivo son cubicas. Los para-
metros de red de la red bcc se han estudiado en la referencia [27] obteniéndose los

resultados que se muestran en la figura 1.4.

En oposicion a este escenario, en nuestras peliculas delgadas hemos identificado la
B2 y no la DOg, como asi también una distorsiéon tetragonal que crece con la concen-
tracion de galio (ver capitulo 3).

Las constantes de acople magneto-elastico cuantifican el cambio en la anisotropia
magnética a causa de una deformacion inducida en la muestra. Se relacionan con la
magnetostriccion, en el caso de una simetria cibica, segin las ecuaciones:

2 Bl 1 BQ

Aoo = — = S A = —o—2 1.2
100 3 11 — C1o 111 3 Caa ( )

donde By y B; son las constantes de acople magneto-elastico y ¢;; son las constantes
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Figura 1.4: Pardmetro de red de la red bee de la aleacion Fepgp_Gay a temperatura ambiente, extraido
de las referencias [27] (circulos macizos) y [28] (circulos vacios). Figura extraida de la referencia [27].

elasticas del material. Estas ecuaciones serdn desarrolladas en detalle en el capitulo 5.

En su trabajo, Clark et al. [23] también midieron las constantes elésticas de las

muestras y usando la ecuacién que relaciona (1.2) calcularon los coeficientes de acople

magneto-elastico que se muestran en las tablas 1.1.

(c11 — c12)/2[GPa]  3/2X100 [x107°] By [MJ/m?]
z = 0,000 48 30 2,9
z = 0,058 40 79 -6,3
r=0,132 28 210 11,8
z=0,170 21 311 13,1
x=0,187 19,7 395 -15,6
x = 0,241 9,4 270 -5,1
x=0,272 6,8 350 4.8
c44|GPa] 3/2X\111 [x107%] By [MJ/m?]
z = 0,000 116 -32 7,4
z = 0,086 119 27 6,4
r=0,132 ~119 24 5,7
x = 0,2088 ~120 -42 -10,1
x = 0,2863 ~120 61 -14,6

Tabla 1.1: Coeficientes de acople magneto-elastico By y Bs y
constantes elasticas a temperatura ambiente para Fe;_,Ga, ma-
sivo. Extraido de la referencia [23].
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1.3. Modelos propuestos para explicar el aumento en
la magnetostriccion tetragonal en Fe,_ Ga, masi-

VO

Diferentes teorias tratan de explicar la influencia de la adiciéon de Ga en el incre-
mento de la magnetostriccion del galfenol en comparacion con el Fe puro.

Para tratar de resolver esta pregunta, uno de los primeros intentos fue el de corre-
lacionar la magnetostriccion con las fases estructurales.

Cerca del primer maximo de magnetostriccion, las fases que juegan el rol principal
son la A2, la DO3 y la B2 [29]. Por lo cual, los primeros célculos tedricos se dedicaron
a entender la contribucién magnetostrictiva dada por cristales perfectos de cada fase.
Estos estudios iniciales, realizados con técnicas de primeros principios encontraron que
la fase B2 es la que origina la mayor Ao [24].

Algunos anos después, comenz6 a aparecer evidencia acerca de la existencia de
nanoprecipitados |25, 30| y una nueva teoria que incluye nanocristales fue presenta-
da. Este modelo se basa en la idea de que el tratamiento térmico produce un estado
quimica y estructuralmente heterogéneo que consiste de precipitados nanométricos de
la fase DO3 insertos en la matriz de A2, que resisten a la cohesion. Tedricamente se
predijo que esta inhomogeneidad resulta de la siguiente secuencia de transformacio-
nes: (i)descomposicion beec — becd” + DOg, seguida de (ii) una deformacion de Bain
no difusiva que transforma los nanoprecipitados de DOj3 en una estructura tetragonal
centrada en la caras (fct) similar a la fase L12. Luego se propone que la gran mag-
netostriccion y la reduccion de las constantes elasticas de estas aleaciones pueden ser
causadas o bien por la deformaciéon macroscopica que se origina cuando se aplica una
campo magnético a raiz de una transformacion displaciva confinada o por la reorien-
tacion, inducida por tension, de microdominios tetragonales que se forman debido a la
mencionada heterogeneidad en composicion [31-33].

En este contexto, nuevos estudios de primeros principios se realizaron para clusters
de B2 o0 DO3 inmersos en una matriz de Fe bee. En este caso los resultados mostraron
una Ajgo muy baja y negativa para la fase B2, en oposicion a los resultados de los
estudios para el caso del cristal puro de B2 [34]. Esto muestra cuan sensible es esta
cantidad al ordenamiento atémico.

Desde el punto de vista experimental, la presencia de nanoclusters fue confirmada
por numerosos experimentos |26, 35, 36]. Investigaciones de dispersion de neutrones a
bajo angulo demostraron que los momentos en el interior y alrededor de los clusters
se reorientan cuando se aplica un campo magnético o una deformacion mecanica [35].
Pero més tarde, mediciones de dispersion difusa de rayos-x [36] no pudieron mostrar

evidencia de un alineamiento de los nanoprecipitados con un campo magnético externo,
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imponiendo un limite a esta teoria.

Estudios recientes de primeros principios para Fe;_,Ga, y aleaciones relacionadas
reprodujeron satisfactoriamente los resultados experimentales [37-39|, indicando que
los cambios producidos en la estructura electronica intrinseca juegan un papel esencial.
En particular, un trabajo clarificador en este sentido fue presentado por Zhang et al. en
2010 [39]. En este trabajo se posicionaron atomos de Fe y Ga en redes bcc en superceldas
de 16 o 54 atomos para simular aleaciones con distinto contenido de Ga. Para las
concentraciones que permitian varias configuraciones no equivalentes, se estudiaron
todas las distribuciones posibles y se calcularon los coeficientes magnetostrictivos con
la estructura mas adecuada en cuanto a la minimizaciéon de energia. Esto significa que a
diferencia de los trabajos anteriores, aqui no se partié de una fase estructural especifica
sino que los atomos de Ga se iban acomodando en las posiciones mas convenientes de

las superceldas. La figura 1.5 muestra los resultados.
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Figura 1.5: Constante de magnetostriccion tetragonal, 3/2\gp; en funcién del contenido de Ga. Los
circulos representan los datos experimentales tomados a temperatura ambiente y los cuadrados los datos
calculados a 0 K. También se muestran las configuraciones atoémicas utilizadas para cada concentracion.
Los atomos de Fe se representan con esferas azules y los de Ga con esferas rojas. Extraido de la referencia
[39].

En un trabajo reciente de este tipo de calculo [40] se lograron contabilizar los
pares de Ga correspondientes a la estructura B2 y DO3 que se forman en este tipo de
estructura llegando a la conclusion de que es mucho mayor el nimero de pares de la
estructura DOs.

Mas detalles acerca de como se calculan los coeficientes de magnetostriccion en los
calculos de primeros principios, y del anélisis de la influencia del Ga en la estructura

electronica se presentan en el capitulo 5.






Capitulo 2

Técnicas experimentales

2.1. Resonancia ferromagnética (FMR)

Las constantes de anisotropia magnética son magnitudes que cuantifican la depen-
dencia espacial de la propiedades magnéticas de un material. En esta tesis hemos utili-
zado la técnica de resonancia ferromagnética para la determinacion de estas constantes
en nuestras peliculas delgadas.

Esta técnica permite detectar anisotropias de hasta cientos de J/m3. El equipo
utilizado fue un espectréometro Bruker ESP-300 localizado en el Laboratorio de Re-
sonancias Magnéticas de Centro Atémico Bariloche, en la ciudad de Bariloche, Rio

Negro, Argentina.

2.1.1. Dispositivo experimental y principio de funcionamiento

En un experimento tipico de FMR una muestra es sometida a un campo magnético
uniforme Hy y, al mismo tiempo, a una onda electromagnética con frecuencia en el
rango de las microondas y vector de propagacion perpendicular a la direcciéon de H,.

El esquema experimental se muestra en la figura 2.1. La microonda viaja por una
guia de onda hasta la cavidad resonante donde encuentra la muestra. En nuestro caso,
la intensidad de H, es variable y la frecuencia de la microonda fj es fija.

En el tipo de mediciones que nosotros realizamos, ﬁo es suficientemente intenso
como para que la magnetizacion M se alinee en su direccién. La microonda afiade un
campo pequeno alterno perpendicular a FIO, que ejercerd un torque sobre M , de manera
que ésta precese alrededor de la direccion de H (ver figura 2.2). La frecuencia de
precesion f dependera, entre otras variables, de la intensidad de F[o, como se explicara
més adelante. Normalmente, la muestra absorbera una cantidad minima de la energia
de onda electromagnética salvo que su frecuencia de precesion f coincida con la de la
microonda fy. En este caso se producira lo que llamamos resonancia, los momentos

magnéticos precesaran alrededor de Hy con mayor amplitud y la absorcion de energia
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Figura 2.1: a) Foto de la configuracién para estudios de resonancia ferromagnética. b) Esquema
representativo donde se marca el camino de la onda electromagnética.

por parte de la muestra serd mucho mayor que fuera de esta condicion.

Luego, una medicién convencional consiste en variar Hy, y sensar la absorcion de la

microonda para identificar el campo de resonancia H,.,. Si las propiedades magnéticas

del material varfan en las distintas direcciones cristalogréaficas, también lo harda H,.;.

Esta variacién nos permitira cuantificar las constantes de anisotropia magnética.

Para sensar la absorcién se utiliza un diodo detector colocado en el camino de

la microonda, después de incidir sobre la muestra (ver figura 2.1). En general, los

dispositivos utilizan técnicas de lock-in para la deteccion de la absorciéon. Por esta

razon, sobre el campo H, se monta una pequena senal alterna, denominada senal de

modulaciéon, para posibilitar el uso de estos dispositivos. En consecuencia, lo que en

realidad se captura, es la derivada de la senal de absorcion.
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2.1.2. Dinamica de la magnetizacién: ecuacién de Landau-Lifshitz-
Gilbert

La dindmica de la magnetizacion es descripta por la ecuacion de Landau-Lifshitz-
Gilbert [41]:

= olixAg) o+ ik 1)
Término de m
precesion amortiguamiento
1 donde v = gug/h es el factor giromagnético y su expre-
| Mxamvar sion estad dada por g que es el factor de desdoblamiento
MY espectroscopico y pp que es el magnetéon de Bohr. v ~

1,9 x 10" Hz/Oe para g =2, que es valor que corresponde

a un electron libre. a es el parametro de amortiguamien-
to de Gilbert y es adimensional. « = G/yM < 1, donde

G es el parametro de amortiguamiento del material y en

Figura 2.2: Efectos hierro es G ~ 6 x 107 Hz [41]. H.s; es el campo efectivo
de los dos términos de
la ecuacién de Landau-
Gilbert-Lifshitz. todos los campos de anisotropias.

actuando sobre la muestra, es decir, la suma de Hy méas

El primer término de esta ecuacién dara la precesion de la magnetizacion y el segundo

representa su amortiguamiento como se muestra en la figura 2.2.

2.1.3. Efecto de la cavidad resonante

Como se explico en parrafos anteriores, en un experimento de FMR la muestra es
montada en un circuito de microondas dotado de una cavidad resonante. La cavidad
puede ser asimilada a un circuito RLC con impedancia Z = R + i(wol — 1/woC')
donde R, L y C son respectivamente la resistencia, la inductancia y la capacitancia
equivalentes y wy = 27 fy. Si consideramos que no todo el volumen de la cavidad esta

ocupado por la muestra, la inductancia de este circuito puede ser escrita como:

L = Lo[(1 =n) +n(1 +4mx)] = Lo(1 + 4mnx) (2.2)

donde Ly es la inductancia de la cavidad vacia, (1 + 4mwy) es la permeabilidad de
la muestra y n es el factor de llenado (0< n < 1). Considerando que la frecuencia
de resonancia del circuito (fuera de la condicién de resonancia magnética) es wt =

1/(LyC)Y2, y poniendo x = x* —ix!™ se obtiene:
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L
Z =R+ 47T77W0L0X1m> +1 47T7](J.J0LOXR6 + _O(Cdg o wﬁQ) (23)
Contribucién " ‘l,) — ],
resistiva ontri ucion
reactiva

La parte real de Z da el término resistivo y fija la disipaciéon de energia, la parte
imaginaria representa el término reactivo. Obsérvese que el término reactivo produce
corrimientos de la frecuencia de la cavidad respecto del valor w¢. Los espectrometros
actualmente tienen distintos métodos para anular estos efectos ubicando a la cavidad en
algin tipo de circuito puente y estabilizando la frecuencia del generador de microondas
en w, = wp.

Cuando la frecuencia excitadora wy se iguala a w{ la impedancia en resonancia Z,

resulta:
Z, = R(1 +4mQx"™) + i(4mnLox™) (2.4)

donde @ = woLo/R, es el factor de calidad del circuito. Esta ecuaciéon muestra como el

uso de una cavidad resonante magnifica el efecto de '™ a través del factor Q.

2.1.4. Forma de linea

En esta secciéon trataremos de dilucidar qué forma tiene el espectro de absorcion
en funciéon de ﬁo. Como lo muestra la ecuacion (2.4), la disipacion de energia, estara
determinada principalmente por x!™. Luego, en los parrafos siguientes, calcularemos la
susceptibilidad magnética para el caso ilustrativo de una muestra de material masivo,
isotropica, con el objetivo de deducir su dependencia con ﬁo.

El caso de estudio se presenta en la figura
2.3. Hy se aplica en la direcciéon y y la mi- ’
croonda anade una perturbacion h perpendi-
cular a F[O. El campo total estara dado por
H(t) = Hy + he™ con h L Hy, donde

|h| < |Hy|. Con esta configuracion, la mag-

E’

netizacion precesara alrededor del eje y. En

este contexto se propone como soluciéon de la
X
ecuacion (2.1) una magnetizacion de la forma:

Figura 2.3: Tlustracion de los campos
magnéticos tipicos de un experimento

- - o it . - 3

M(t) = My +me™ con m L M de FMR. Hj es el campo externo uni-

(2‘5) forme y h es el campo de la microonda

. 5 o perpendicular a Ho. La magnetizacion

donde y |m| < |My|. |My| = My es la mag- M precesara alrededor del eje de H,.
netizacion de saturacion y |Ho| = Hy es el Figura extraida de [42].

campo uniforme aplicado.
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Para resolver la ecuacion (2.1) tomaremos ﬁg =H, ¢ para este caso ilustrativo, pero
en los casos reales habra que sumar a FIO los campos demagnetizantes, de anisotropias,
ete, para obtener H,;s. Para el caso de la figura 2.3 H(t) = (hye™, Hy, hoe™) y
M(t) = (mge™ My, m.e™"). Reemplazando estas expresiones en la ecuacion (2.1)
y linealizando en h,, h,, m, y m,, es decir, desechando los términos con productos

cruzados de estas cantidades, obtenemos el sistema de ecuaciones:

- (mx> _ ( 0 —Mofy) (hx) N ( 0 | —(7H0+iaw)) (mx> (2.6)
m, Moy 0 h, (vHy + iaw) 0 m,

Este sistema es resoluble y su soluciéon se puede reacomodar de la forma m =
(x® +ix™™)h, siendo x™ y x!™ tensores antisimétricos de dimensién 2x2. Como ejem-
plo analizaremos la componente zx de cada tensor. Estas resultan, luego de despreciar

los términos en o’w?:

v*MoHy [(vHo)? — w?] aywMy [(vHo)? + w?]

Xf; = 5 272 2; Xg{;;n = - 9 212 2; (27)
[(vHo)* + w?]” — (2wyHo) [(vHo)? + w?]” — (2wyH))
4 ' | ' | ' | ' | '
3 =X ¥ (2.2x10%) i
2 -_ X XXlm (2><]010) _-
L ]
5 i
g 0
=_, L i
Sl i
Sl i
-4 I 1 | 1 | ! | ! | ! |
0.81732 0.81734 0.81736 0.81738 0.8174 0.81742
HI|T]

Figura 2.4: xZ¢y xI™ normalizadas, en funcién de Hy. Se calcularon utilizando los pardmetros

v =1.84x10"Hz/Oe, w = 2723.9 GHz y o =1.9x 10719

La figura 2.4 muestra estas dos cantidades en funciéon del campo H, calculadas con
los parametros v =1.84x10™ Hz/Oe, w = 27x23.9 GHz y a =1.9x107! que son muy
cercanos a los que luego utilizaremos para nuestras mediciones. Se puede observar que
xIm que es la cantidad relacionada a la absorcién de energfa por parte de la muestra,

tiene una forma similar a la de una Lorentziana, para los parametros utilizados.
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Como se explicoé anteriormente, lo que en
realidad se mide es la derivada de la senal de
absorcion, por lo tanto, en general detecta-
remos espectros con una forma similar a la

derivada de una Lorentziana como se muestra

en la figura 2.5.

Derivada de la absorcion (u.a.)

02 025 03 035 04 045
poHy (T)

Figura 2.5: Espectro tipico de
FMR para una pelicula delgada de
Feo s6Gag 14/ZnSe(001) de 36nm de es-
pesor.

2.1.5. Frecuencia de resonancia y ancho de linea: ecuaciones de

Smit-Beljers

Las ecuaciones de Smit-Beljers [43| ofrecen una manera sencilla de calcular la fre-
cuencia de resonancia de un sistema y el ancho de linea. Se obtienen al aplicar la teoria
perturbativa a la energia libre y al linealizar la ecuacion de Landau-Lifshitz-Gilbert
(2.1) como se explica a continuacion.

Reemplazando en el lado derecho de la ecuacion (2.1) 88—]\3 por —y(M x Ijleff) +
%]\Z X %—]\tz y conservando soélo términos lineales en «, se obtiene, luego de reordenar

términos: ~
—_— —"}/M X Heff — —[M(M.Heff) — HeffMQ]. (28)
ot M
ﬁeff se puede obtener como ﬁeff = V ;U donde U es la energia libre del sistema.
En resonancia ferromagnética |]\7[ |=cte y por lo tanto convendra escribir U y M en
coordenadas esféricas. Como U sera funciéon sélo de variables angulares, se la puede
desarrollar en serie alrededor de los dngulos de equilibrio ¢, y 0.,. Este procedimiento
mas la suposicion de una dependencia temporal de la forma e*! para la magnetizacion
conduce a las ecuaciones de Smit-Beljers que dan la frecuencia de resonancia f y el

ancho de la absorcién Af:

1
f= {m y (Uaslin - U«fe)}

| ay 1
A= |:27TMS (U% +Uso sen%)}

donde Uj; es la derivada segunda de U con respecto a 7 y a j. Mediante estas ecuaciones

Peafea (2.9)

¢eq,eeq

podemos ver que f depende del campo aplicado a través de las derivadas de la energia
libre.
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2.1.6.

elegida

Figura 2.6: Sistema de refe-
rencia para los experimentos de
resonancia ferromagnética.

Modificacién de los modos de resonancia segin la banda

La frecuencia de la microonda incidente fy se
mantiene fija durante los experimentos. En el la-
boratorio contamos con distintas guias de onda y
cavidades de manera que podemos elegir entre cua-
tro frecuencias diferentes. Cuando trabajamos con
y una determinada frecuencia se dice que nos posicio-
namos en una determinada banda. Las bandas més
comunmente utilizadas son banda-X (fy ~ 9 GHZ),
banda-K (fy ~24 GHZ) y banda-Q (fy ~33 GHZ).

El objetivo de esta secciéon es ejemplificar como

varia el campo de resonancia de la muestra segin

la banda elegida. Para esto desarrollaremos el caso sencillo de una pelicula delgada

con anisotropia de plano fécil, es decir donde la magnetizacion prefiere estar dentro del

plano de la muestra, que fuera del mismo. El sistema de referencia elegido se muestra

en la figura 2.6, el plano de la muestra es el plano zz y el campo H se encuentra en el

plano xy. En estas condiciones, considerando las contribuciones Zeeman y de campo

demagnetizante (ver capitulo 4), la energia libre se escribe como:

U = —M Hsenflcos(¢ — ¢p) + 2m M?sen®fsen®p

Minimizando esta energia se pueden
hallar los dngulos de equilibrio ¢, y 0.
Estos se calcularon para dos configura-
ciones: ¢y = 0y ¢y = 7/2. Luego se
utilizan las ecuaciones de Smit-Beljers
evaluadas en los angulos de equilibrio
para despejar la relacion de dispersion,
w en funcién del campo.

El resultado se presenta en la figura
2.7. Se muestra w/vy pero v es una cons-
tante, por lo cual la forma de la relacién
de dispersion no se ve afectada. Se mues-
tran dos lineas de dispersion, una para

¢y = m/2 y otra para ¢y = 0. Se puede

(2.10)
20 T T T
15+
~ banda Q
O
6}_ 10 ¢ = 0 g
3
¢, =m/2
/ banda X
00 5 ]IO 1I5 20
H (kOe)

Figura 2.7: Relacion de dispersion para
el caso de un film delgado con anisotropia de
plano facil. Se muestran dos lineas de disper-
sién, una para ¢y = /2 y otra para ¢y = 0.

observar la diferencia al trabajar en banda-Q los campos de resonancia resultardn mas

altos que al utilizar banda-X.
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2.1.7. Determinacién de anisotropias magnéticas con medidas
de FMR

Las medidas de FMR se pueden realizar en diferentes configuraciones variando la
posicion de la muestra con respecto al campo aplicado. En nuestro caso particular, el
campo aplicado se mantuvo en el plano de la pelicula delgada y se vari6 el angulo ¢
del campo con respecto al eje [100]. Se construyeron diagramas de H,.s en funcion de
o.

Para encontrar las constantes de anisotropia se utilizo6 un procedimiento iterativo

que consta de los siguientes pasos:

1. Se proponen valores iniciales para las constantes de anisotropia.
2. Se propone como campo efectivo H.s inicial el campo de resonancia H,.;.

3. Se minimiza la energia libre para hallar el dngulo de equilibrio ¢4, utilizando
el H.ss elegido. ., es siempre m/2 ya que el campo se aplica en el plano de la

muestra.

4. Se obtiene nuevamente el campo efectivo a partir de las ecuaciones de Smit-

Beljers.
5. Se iteran los pasos 3) y 4) hasta hallar el campo efectivo autoconsistentemente.

6. Se comparan los diagramas H,.; vs. ¢ medido y ajustado. Si no coinciden, se
proponen otras constantes de anisotropia y el procedimiento vuelve a empezar.
Si coinciden, las constantes de anisotropia planteadas fueron correctas y el pro-

cedimiento termina.

2.1.8. Calculo de errores en los pardmetros obtenidos

En nuestro caso particular, la magnetizacion de saturacion M se encuentra presente
en dos contribuciones a la energia libre: en la contribuciéon Zeeman y en el factor
demagnetizante. La primera es lineal en M y la segunda cuadratica. Este factor es
la mayor fuente de error en la determinacion de las constantes de anisotropia. M; se
determina con un error relativo de alrededor del 5% con lo cual el error en nuestros

parametros puede llegar a ser del 10% (en el caso de dependencia cuadratica).
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2.2. Medicion del coeficiente de acoplamiento magneto-

elastico por el método de deflexion de cantilever

Como se describié en la introducciéon las constantes de acople magneto-eléstico
cuantifican cuanto variara la anisotropia magnética a causa de una deformacion indu-
cida en el material. En esta tesis la técnica de deflexion de cantilever se utilizo para la
mediciéon de estas constantes en nuestras peliculas delgadas.

Esta técnica permite detectar acoples con valores a partir de 10° J/m? aproximada-
mente. Las mediciones se llevaron a cabo utilizando un equipo construido especialmente
para este fin en el Instituto Max-Planck de Microestructura que se encuentra localizado

en la ciudad de Halle (Alemania) en una colaboracién con Dirk Sander.

2.2.1. Montaje experimental y principios de funcionamiento

La idea principal de esta técnica es medir la curvatura que adquiere un compuesto
con sustrato cuando se aplica un campo magnético externo, magnitud que finalmente
seré proporcional al coeficiente de acople magneto-eléstico, como se explica mas abajo.
En nuestro caso, trabajamos con films crecidos sobre sustratos y necesitamos muestras
con una gran proporcion de longitud a anchura (~4).

El experimento consiste en apli-
car un campo magnético, primero
a lo largo y luego a lo ancho de
M ancho

la muestra. El campo debe ser lo

suficientemente intenso como para

alcanzar la saturacion de la mag-
netizacion. Cuando éste se aplica

Figura 2.8: Esquema de la deflexion del cantilever a lo largo del cantilever, el mate-
cuando un campo magnético externo se aplica a lo
largo y luego a lo ancho de la muestra. Caso de un
coeficiente de acople magneto-elastico negativo. Se) en dicha direccion, en el caso

rial tendera a elongarse (contraer-

de un coeficiente de magnetostriccion positiva (negativa). Puesto que posee un sus-
trato acabara por arquearse como se muestra en la figura 2.8. Cuando el campo se
aplica a lo ancho de la muestra, ésta tendera a contraerse (elongarse) a lo largo de esta
dimension y como resultado se arqueara en el sentido opuesto.

Para medir la deflexion del cantilever, utilizamos la configuracion que se muestra en
la figura 2.9. Un haz laser se divide en dos haces que inciden sobre el cristal en el extremo
inferior de la muestra, en dos puntos distantes en algunos milimetros entre si a lo largo
de la direccion vertical. Los haces son reflejados y finalmente inciden en dos fotodiodos
diferenciales. Los fotodiodos sirven como detectores sensibles a la posicidon y necesitan

ser calibrados como se explica mas abajo. Ambos estan conectados a un amplificador.
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2.2 Método de deflexién de cantilever.

Figura 2.9: Esquema utilizado para
la medicién de la curvatura del cristal.
1: portamuestras, 2: cantilever, 3: peli-
cula delgada, 4: laser, 5: divisor de haz,
6: espejos regulables, 7: actuador piezo-
eléctrico, 8: fotodetector dividido. El re-
cuadro muestra una vista ampliada de
uno de los fotodetectores divididos. Los
cables A y B de cada area sensible del
diodo estan conectados a un amplifica-
dor que entrega la sefial de suma A +
B, asi como la diferencia A - B. Figura
extraida de la referencia [44].

Este entrega una sefial de diferencia y otra de suma, que indican la posiciéon del haz y
la iluminacion promedio de cada detector, respectivamente. Un cambio de la curvatura
del cristal induce un desplazamiento de los haces reflejados en los fotodiodos y un
cambio en la senal diferencia de cada detector, mientras que la sefial suma se ve muy

poco afectada.

Al comparar el desplazamiento de los haces sobre los dos fotodetectores, Ay, y
Ajn s, podemos obtener la curvatura del cristal, Ax dada, segtin la geometria del arreglo

experimental, por:

1 Mlargo 1 Mancho A _ A
Ak = < ) - ( ) = Do Tinf (2.11)

Rlargo Rlargo 2lspothD

donde R4, es el radio de curvatura a lo largo de la muestra, [y, es la separacion de
los puntos de incidencia de los haces sobre el cristal (= 4 mm) y lpp es la distancia
entre la superficie del cristal y los detectores (=~ 300 mm). Los subindices en M40 ¥
M yneno describen la direccion de la magnetizacion.

La magnetizacion de la muestra es monitoreada durante todo el proceso mediante

un experimento MOKE como se describe en las secciones siguientes.

2.2.2. Relacion entre la curvatura del cristal y el coeficiente de

acople magneto-elastico

El cambio de tension A7g, es decir, el coeficiente de acople magneto-elastico B,, se
calcula como (|4, 45, 46]):
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By=Arg = ——% _ Ap=

2 2 — A.
Y:eds }/sds Asup Amf (212)
6(1+ vs)dr 6(1+ vs)dr

2lspotlpp
donde el médulo de Young Y; y el cociente de Poisson v varian segin la direccion de
crecimiento de la muestra [4]. d, es el espesor del sustrato y dr es el espesor del film.
Esta ecuacion se basa en la suposicion de una deflexién bidimensional libre, que aqui
se justifica teniendo en cuenta la gran proporcion longitud a anchura del cristal y la

medicion realizada en el extremo inferior del mismo [45].

2.2.3. Calibracion de los fotodetectores

Las senales entregadas por los

fotodetectores necesitan ser con-

raane | L, vertidas desde un cambio de vol-
08 —s— PosBot 15 pm
il ﬁ C s taje (V) a un desplazamiento (m).
N . E
0,6 = A .
2 b 2 Por esta razén se hace necesaria
s {10 2 . ., . .,
204l 2 una calibracién. Esta calibracion
s 5 . . .
= L . E se realiza moviendo verticalmente
o o2} T [=]
a v o .
los fotodetectores 15 pym mientras
001 VRUANIG jappumed ey iglieagh 10 que los haces laser permanecen in-
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200 moviles. Para mover los fotodetec-
(a) time/s (b) time /s - .
tores utilizamos un actuador pie-
Figura 2.10: Medicién de calibracion utilizada pa- zoeléctrico calibrado. Registramos

ra convertir la senal de los haces superior e inferior en
desplazamientos. Los detectores son desplazados 15
wm por medio de un actuador piezo-eléctrico (parte como se indica en la figura 2.10.
7 en la figura 2.9). (a) Sefial cruda en volts, (b) cam-
bio de posicion en pm. La flecha indica que el cambio

de senal corresponde a un desplazamiento de 15 um. bio de tension correspondiente a
Extraido de la referencia [47].

el cambio de sefial resultante (V),
De esta manera conocemos el cam-

un desplazamiento de 15um, y con
esa informacion, calculamos el fac-
tor de calibracion. Su magnitud es diferente para ambos detectores debido a ligeras
diferencias de los perfiles de los haces. Por esta razon, cada detector requiere un factor

de calibracion especifico.

2.2.4. Monitoreo de la magnetizacion mediante un experimento
MOKE

El efecto magneto-optico Kerr (MOKE, por sus siglas en inglés) describe una pe-
quena rotacion del plano de polarizacion de una onda electromagnética luego de ser

reflejada en una superficie magnetizada. La interaccion entre el campo eléctrico de la
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onda E y el vector unitario de la magnetizaciéon m es descripta fenomenologicamente

por la ley dieléctrical48|:

D = epE +iepQuii X E (2.13)
7
N K

donde D es el vector desplazamiento y representa la amplitud de la onda electromag-
nética emergente, €p es la constante dieléctrica y @), es la constante de Voigt. @), se
conoce sOlo para unos pocos materiales y es usualmente pequena, por ejemplo, 0.03
para sistemas Ni-Fe [49]. Reduciremos nuestro anélisis al caso de luz incidente con
polarizacion plana. El primer término en (2.13), al que llamaremos N , tiene la misma
direcciéon de polarizacion que la luz incidente. El segundo término, K da una compo-
nente cuya polarizacion es normal a N.La superposicion de K y N resulta en un vector
que esta rotado en un pequeno angulo respecto a la direccién de polarizacion de la on-
da incidente. Este pequeno édngulo se denomina rotacion Kerr y puede ser calculado
a primer orden como ¢x = |K|/|N|, resultando proporcional a la magnetizacion de la
muestra.

Luego, si aplicamos un campo magnético variable y nos interesa estudiar la evoluciéon
de la magnetizacion podemos medir la rotaciéon Kerr. Esto es lo que normalmente se
hace en un experimento MOKE. Existen tres posibles configuraciones dependiendo de
la orientaciéon de la magnetizacion respecto a la superficie de reflexion y el plano de

incidencia: polar, transversal y longitudinal, como se muestra en la figura 2.11.

Polar Longitudinal Transversal

Figura 2.11: Distintas configuraciones de un experimento MOKE. Polar: el vector de magnetiza-
cion es perpendicular a la superficie de reflexion y paralelo al plano de incidencia. Longitudinal: el
vector de magnetizacion es paralelo a la superficie de reflexién y al plano de incidencia. Transversal:
la magnetizacion es paralela a la superficie de reflexién y perpendicular al plano de incidencia.

Se utilizan dos polarizadores para medir la rotacion Kerr como se muestra en la
figura 2.12. El primero es usado para lograr la polarizacion de incidencia deseada, y el
segundo, al que llamaremos analizador, se coloca con un angulo casi perpendicular al
primero, para poder medir la rotacién Kerr.

En nuestro caso, solo utilizamos este experimento para confirmar la saturaciéon
de la magnetizacion durante la medicion de la curvatura. Un experimento MOKE

longitudinal mide la magnetizacion cuando se aplica campo horizontal y uno transversal
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#

Analizador /Oée Figura 2.12: Esquema experimental

A 4 N utilizado para medir la rotacién Kerr.
NP Un haz incidente pasa por un polari-

zador para alcanzar luego la muestra.
El haz reflejado pasa por otro polariza-
dor, que llamaremos analizador, coloca-
do con un angulo casi perpendicular al

A =:‘1\\-. /\ primero. Finalmente el haz incide sobre

Polarizador el detector.

la monitorea cuando se aplica campo vertical. Para generar el haz utilizamos un diodo
laser (de longitud de onda 670 nm, y 3 mW de potencia). Las mediciones se realizaron
con el analizador rotado § = 2° (= 34,9 mrad) fuera de extincion. La rotacion Kerr ¢

se calcula segtn:

5
0= Al (2.14)

como se describe en la literatura [50]. Aqui, AT es el cambio de senial en el fotodetector
luego de la reversion de la magnetizacion de saturacion, e I es la senal promedio en el

fotodetector calculada a partir de mediciones para direcciones de saturaciéon opuestas.

(b)

8.02 e e

8.00

7.98

=
=

F
-

.......,...[...I...I...I..
—

[100] p.,/H [010]

7.92 [010]

7.90

F 3 o AN AN APATETN AR PUTETEN AVRTAT AR AR
0 20 40 060 80 100 120 140 160

Tiempo (s)

Sefial MOKE longitudinal (x10°V)

Figura 2.13: (a) Arreglo experimental utilizado para las mediciones MOKE. El camino del haz
laser se encuentra delineado en puntos rojos. (b) Medicion MOKE tipica con el sensado hecho en
la direccion [100]. El campo magnético (aproximadamente de 2500 Oe en nuestras muestras para
alcanzar la saturacion) se aplica durante 60 segundos en la direccion [010], que coincide con la
direccion vertical del cantilever, luego es cambiado a la direccion [100] por otros 60 segundos y
finalmente vuelve a la direccion [010]. Cuando el campo se aplica en la [100], esta direccion alcanza
la saturaciéon magnética y la senal aumenta. El campo magnético es sensado con una punta Hall
colocada muy cerca de la muestra, durante el barrido en campo.

La figura 2.13 se presentan una foto del setup completo y una medicion tipica.
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2.2.5. CaAlculo de errores en los pardmetros obtenidos

Mirando la ecuaciéon (2.12) podemos identificar distintas fuentes de error. La se-
paracion entre los haces [z, de alrededor de 4 mm se determina con una precision
de 0,3 mm, esto significa +7,5% en error relativo. La determinacion experimental de
lecp =300 mm se realiza con una precision de 1 mm, y esto da un error relativo de
+0,3 %. El espesor de la muestra dr se determina por difraccion de rayos-x con un
error relativo del £4 %. El espesor del sustrato d, da un error relativo del £2 %. Acer-
ca de Agyp ¥ Aing, su error estd mayormente dado por la calibracion de los detectores
y llega a ser del +2 %. Se concluye que el error relativo total en la medicion del acople

magneto-elastico es de ~ 18 %.

2.3. Microscopia de fuerza magnética (MFM)

Esta técnica fue utilizada durante esta tesis para extraer imégenes de la componente
de magnetizacion fuera del plano sobre la superficie de nuestras peliculas. Este tipo
de microscopia permite una resoluciéon de hasta unos pocos nanémetros. El equipo
utilizado fue un microscopio VEECO dimension 3100 localizado en el Laboratorio de

Resonancias Magnéticas del Centro Atéomico Bariloche (Argentina).

2.3.1. Dispositivo experimental y principios de funcionamiento

El setup experimental utilizado en la microscopia de fuerza magnética se presenta
esquematicamente en la figura 2.14(a). En primer lugar explicaremos como se obtiene

una imagen de topografia.

Figura 2.14: (a) Esquema del microscopio de fuerza magnética. Figura extraida de la referencia
[61]. El cantilever oscila sobre la superficie a partir de una senal de entrada aplicada al actuador
piezo-eléctrico. Un laser se refleja en la punta y luego incide sobre un fotodetector capaz de colectar
la informacion de las oscilaciones. (b) Primer y segundo barridos necesarios para la confeccion de la
imagen magnética. Para el segundo barrido la punta se eleva a fin de alejarse de la zona de influencia
de las fuerzas de Van der Waals y repite el perfil de topografia medido en el primer escaneo para
mantenerse a una distancia constante de la superficie. Imagen extraida de la referencia [52].
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La superficie de una muestra es barrida con una pequena punta, que posee un recubri-
miento ferromagnético y que se encuentra ubicada al final de un cantilever. El barrido
se efectiia en modo "Tapping”, esto significa que la punta recorre la superficie oscilando
sobre la misma. Para lograr esta oscilacion, el cantilever se encuentra adherido a un
piezoeléctrico al cual se aplica una senal de entrada senoidal. Un haz laser (de 632 nm
de longitud de onda) es reflejado en la punta para luego incidir sobre un fotodetector
capaz de colectar la informacion de las oscilaciones. En primer lugar se busca la fre-
cuencia de resonancia del cantilever y toda la medicion se efectiia a esta frecuencia o
una muy cercana. La interaccion de la punta con la superficie cambia la amplitud de
la oscilacion. Mediante un loop de retroalimentacion se corregira la senal de entrada
aplicada al actuador piezoeléctrico de manera que la amplitud de oscilacion de la punta
se mantenga constante. La variacion de la senal de entrada contendra la informacion
de la topografia.

Para extraer informaciéon magnética cada linea del barrido es escaneada dos veces.
La primera vez, se recoge la informacion de la topografia. La segunda vez, la punta se
eleva unos nanémetros sobre la superficie (tipicamente entre 10 y 100 nm) de manera
de alejar la punta de la zona de influencia de las fuerzas de Van der Waals (ver figura
2.14(b)). La distancia a la cual se eleva la punta se denomina distancia de lift. Se repite
el perfil de topografia hallado en el primer barrido, de manera de mantener la punta
siempre a la misma distancia de la superficie. En este caso, la punta es s6lo sensible al
gradiente de campo magnético fuera del plano generado por la muestra, por ejemplo,
por una pared de dominio. El barrido de la muestra nos permite generar una imagen
de la variacion de este parametro y asi obtener informacion acerca del magnetismo de

la muestra.

2.4. Dispersion resonante magnética de rayos-x
(XMRS)

Esta técnica se utilizd durante la tesis para estudiar la estructura de dominios
magnéticos en forma de franjas de nuestras peliculas (ver capitulo 6): determinacion
del periodo, campo de rotaciéon, etc. Los experimentos se realizaron en el sincrotréon

SOLEIL situado en la localidad de GIF-sur-YVETTE (Francia), en la lineas TEMPO

y SEXTANTS en una colaboracion con Maurizzio Sacchi.

2.4.1. Teoria basica de la dispersién magnética resonante de
rayos-x

Cuando un frente de ondas de rayos-x atraviesa un solido, excita los electrones de

los 4&tomos constituyentes del material. Estos electrones comienzan a oscilar en el plano
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Spin up

Spin down/ 3d
3 E

F Figura 2.15: Esquema de la transicion
Lo 3(2p — 3d) del Fe. El fotén incidente tie-
ne energia hw y estado de polarizacién (=0 si
es lineal, o (==1 si es circular. El foton dis-

persado puede tener un estado de polarizacion
ho -2 ho diferente ¢’. Figura extraida de la referencia
C:O, +1 (‘;'=0’ +1 [54].

2p

de polarizacion de la luz [53|. Esta excitacion es luego relajada a través de la emision
de una onda esférica centrada en el ntcleo del dtomo en cuestion. Si la energia del
foton incidente hw coincide con la diferencia de energia entre dos niveles atémicos, se
produce lo que llamamos una resonancia: los electrones que ocupan el nivel inferior
absorben el fotén y son promovidos a un nivel superior, el cual necesita estar al menos

parcialmente desocupado para permitir la transicion.

., Cémo entra en juego el magnetismo en todo este proceso? La absorcion y re-
emision del foton incidente es sensible al estado magnético del atomo solamente si la
interaccion espin-6rbita juega un rol importante. Cuando un atomo esta magnetizado
tiene mas electrones de conducciéon en un estado de espin que en el otro, resultando
esto en un momento magnético total. Esta diferencia de ocupacién también significa
que el numero de estados disponibles para el electron excitado depende de su espin.
Tipicamente, la interaccion espin-orbita es fuerte para electrones en los estados 2p y

3d de los metales de transicion y tierras raras respectivamente.

La figura 2.15(a) muestra un ejemplo de una transicion dipolar Ly 5(2p — 3d) del Fe.
En este caso, un electron 2p del nicleo es promovido, mas alla del nivel de Fermi (Er) a
la banda de conduccién 3d. El momento angular del foton incidente, que se denota ¢ =0
para polarizacion lineal y ( = 41 para polarizacion circular, puede ser transferido al
electron del nicleo 2p a través del acople espin-6rbita. Para luz polarizada circularmen-
te, las dos helicidades generan fotoelectrones con espin diferente, dado que transfieren
momento angular opuesto. Debido a la magnetizacion, la banda de conduccion 3d ten-
dra una densidad de estados desocupados diferente para electrones con espin up que
para electrones con espin down. De esta manera, la secciéon eficaz resonante depende de

la orientacion relativa entre el momento angular del fotén incidente (polarizacion) y el
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eje de magnetizacion. Entonces, si en un experimento a) incidimos con luz polarizada
circularmente a derecha y en un experimento b) usamos luz polarizada circularmente a
izquierda, las secciones eficaces de dispersion para ambos experimentos seran distintas,

y por lo tanto tendremos diferentes intensidades dispersadas en cada caso.

Esta propiedad de la dispersion magnética resonante de rayos-x (XMRS), de de-
pender del estado magnético del sistema se puede utilizar justamente para extraer
informacion del mismo. En particular explicaremos tres tipos de mediciones que son
las que hemos utilizado en esta tesis: espectroscopia de absorcién de rayos-x (XAS),

dicroismo circular magnético de rayos-x (XMCD) y curvas de hamacado.

Para cualquiera de estas técnicas se utiliza el setup experimental mostrado en la
figura 2.16. El plano de incidencia queda definido por el vector de onda incidente I?m
y el vector de onda dispersado ﬁout. Op es el angulo entre el detector y la superficie.
fs es el angulo entre el haz incidente y la superficie. El eje 2z representa la normal a
la superficie y el eje x estd dado por la interseccion entre el plano de incidencia y la

superficie. Definiremos ¢ = K, — K;,. ¢ v ¢. son las componentes de ¢ en los ejes x

y 2 respectivamente.

Plano de incidencia

Plano de superficie

Figura 2.16: Esquema de dispersion elastica de rayos-x. El plano de incidencia queda definido
por el vector de onda incidente I?m y el vector de onda dispersado Kout. 0p es el angulo entre el
detector y la superficie. fg es el dngulo entre el haz incidente y la superficie. El eje z representa
la normal a la superficie y el eje x esta dadg por la interseccién entre el plano de incidencia y la

superficie. ¢ se define por la resta K, — Kijn ¥ ¢+ ¥ ¢ son sus componentes en los ejes z y z
respectivamente.
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2.4.2. Espectroscopia de absorcion de rayos-x (XAS) y dicrois-

mo circular magnético de rayos-x (XMCD)

Para las curvas de XAS se varia la energia del haz incidente y se mantiene fija la
posicion del detector. Si recolectamos dos espectros XAS realizados el primero con luz
incidente circularmente polarizada a derecha y el segundo a izquierda, y los restamos,
obtenemos un espectro XMCD. Al efectuar la resta antes mencionada no deshacemos
de la parte de la dispersion relacionada con resonancias estructurales (que sera insen-
sibles a la polarizacion de la onda incidente) y nos quedamos sélo con la informacion

magnética.

2.4.3. Curvas de hamacado

En este tipo de medicion se mantiene fijo el angulo 6y entre el detector y la superfi-
cie, y se varia el angulo g entre la superficie y el haz incidente. Dado que ¢, = gsenAfg
v q. = qcosAf,, una pequena variacion alrededor de la condicién especular puede ser

vista como un barrido en ¢, a ¢, constante.

2.5. Magnetémetro de muestra vibrante (VSM)

Los magnetémetros, como su nombre lo indica, se utilizan para medir el momento
magnético de distintas muestras en diferentes condiciones. En esta tesis hemos utilizado
el magnetometro de muestra vibrante (VSM por sus siglas en inglés) para medir la
magnetizacion de saturacion a temperatura ambiente y ciclos de histésresis (curvas
de magnetizacion versus campo magnético aplicado) en distintas direcciones. E1 VSM
utilizado es un LakeShore 7300 que tiene una sensibilidad de 107 emu y se encuentra
ubicado en el Laboratorio de Resonancias Magnéticas del Centro Atéomico Bariloche

(Argentina).



2.6 Dispositivo superconductor de interferencia cuantica (SQUID) 31

2.5.1. Dispositivo experimental y principio de funcionamiento

El magnetometro de muestra vibrante (VSM

por sus siglas en inglés), mide la fuerza electromo- Bobinas
detectoras

Portamuestras

triz (fem) inducida en un conjunto de bobinas de-
tectoras, por una muestra magnética cuando ésta
es puesta a vibrar a frecuencia y amplitud constan-
te en presencia de un campo magnético estatico y

uniforme [55]. El esquema experimental se muestra

Electroiman

en la figura 2.17. A partir de la ley de induccién

de Faraday, la fuerza electromotriz inducida en una

bobina detectora, Ve, es proporcional a la varia- campo magnético
., . " , uniforme
cién temporal de flujo magnético que pasa a través
de ella: Viep,, = —Cfl—f donde ¢ es el flujo magnético Figura 2.17: Esquema expe-
. : . rimental de un magnetémetro de
y t el tiempo. Debido a que la muestra vibra a una muestra vibrante.

frecuencia f el flujo magnético a través de la bobina
tendra una dependencia temporal sen(27 ft). A partir de esto puede verse que, si el eje

de vibracion de la muestra es el eje z:

Viem < fmo€2(2) (2.15)

donde mq es el momento magnético de la muestra y €2(z) es una funciéon que define
la dependencia de Ve, con la posicién de la muestra para una dada configuracion de
bobinas. Se puede observar que V., resulta proporcional a m permitiendo esto su

medicion.

2.6. Dispositivo superconductor de interferencia cuan-
tica (SQUID)

Dispositivo superconductor de interferencia cuantica (SQUID, por sus siglas en
inglés) fue utilizado en esta tesis como magnetometro. Con este sistema se pueden de-
tectar momentos magnéticos de hasta 108 emu. Los equipos utilizados fueron SQUID
Quantum Design MPMS-5S que se encuentra situado en el Laboratorio de Bajas Tem-
peraturas del Centro Atomico Bariloche (Argentina) y un SQUID Quantum-Design
MPMS-5S situado en Departamento de Fisica de la Universidad Federal de Sao Carlos
(Brasil).
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2.6.1. Arreglo experimental y principio de funcionamiento

El dispositivo superconductor de interferencia cuantica (SQUID por sus siglas en
inglés) tiene muchas aplicaciones. En nuestro caso particular lo hemos utilizado como
magnetometro en el modo DC. La configuraciéon experimental para la medicion en este
modo se muestra en la figura 2.18(a).

Este dispositivo consta de un anillo superconductor con dos junturas Josephson.
Las junturas se componen de dos superconductores separados por una delgada capa de
material aislante [56]. Una corriente de bias I, atraviesa el circuito de manera que por
cada rama circula una corriente de intensidad I,/2. Un cambio de flujo magnético AP
en el interior del anillo generaré una corriente superconductora I, que tendera a anular

este cambio de flujo.

a) Flujo magnético

Corriente
de bias

Figura 2.18: a) Esquema ilustrativo del anillo superconductor y las junturas Josephson em-
pleados en el SQUID. b) Corriente superconductora Iy generada en el circuito.

Como se puede apreciar en la figura 2.18(b) la corriente I se sumara a I, en la
primer rama y se restara en la segunda. Cuando la corriente total sobre una de las
junturas excede su corriente critica I. un voltaje aparece sobre la juntura. Este efecto
haré que aparezca una diferencia de tension Vg entre los puntos A y B del circuito.

El flujo magnético es una cantidad cuantizada cuyo cuanto fundamental es P.
Supongamos que el fluyjo magnético externo sobrepasa el valor ®4/2. Como el flujo
encerrado por el loop superconductor debe ser un miltiplo entero de ®( las corrientes
superconductoras, que antes circulaban con el sentido apropiado para anular el cambio
de flujo, ahora circularan en el sentido contrario de manera de aumentar el flujo total
y llevarlo hasta el valor ®j. De esta manera Iy cambiara su sentido cada vez que el
flujo alcance un multiplo de ®4/2. Si I, supera I, la juntura se comportara siempre de

manera resistiva y el proceso recién explicado se vera reflejado en Vyp.
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La figura 2.19 muestra el voltaje V5 para
para el flujo magnético creciendo mondtona-
mente. Se pueden ver las oscilaciones de perio-
do ®g. Si colocamos una muestra magnética
en el centro del anillo y la hacemos vibrar, és-
ta cambiara el flujo magnético y producira un
A® cuyo efecto se vera reflejado en Vyp. Si R

es la resistencia de la juntura se tendra:

I I
Vag =R (5‘) +Is> — R (51’ +[s)

—2RI, (2.16)

—2R——
L

(Dc)

i i
| —
H i

0

T
1

5 O/D A

Figura 2.19: Variacion de voltaje
Vap para el flujo magnético creciendo

mondtonamente.

donde L es la inductancia del anillo superconductor. De esta manera Vs es propor-

cional a A® que a su vez es proporcional al momento magnético de la muestra.






Capitulo 3
Muestras

En este capitulo describiremos presentaremos las muestras utilizadas para los dis-

tintos estudios llevados a cabo durante toda la tesis.

3.1. Muestras elaboradas para el estudio de anisotro-
pias magnéticas (capitulo 4)

Para el estudio de las anisotropias magnéticas (capitulo 4) se elaboré una serie de
muestras de Fe;_Gay crecidas sobre un sustrato ZnSe/GaAs(001) terminado en Zn,
de 0,5 mm de espesor aproximadamente, con reconstruccion ¢(2 x 2) [57]. La capa
de ZnSe tiene un espesor de 20 nm y constituye una eficiente barrera quimica para
separar el galfenol del sustrato, lo cual es necesario para evitar que la gran reactividad
del Ga produzca interfases con elevada rugosidad. Los films Fe/ZnSe son un prototipo
de la interfaz Fe/semiconductor con baja reactividad e interfaz con baja rugosidad [58].
Luego, se espera que la peliculas delgadas de Fe;_,Ga,/ZnSe también presenten muy
baja reactividad dado que las condiciones de crecimiento son muy similares. La peliculas
fueron depositadas mediante la técnica de crecimiento por haces moleculares (MBE),
utilizando la evaporacion conjunta de Fe y Ga en dos celdas de Knudsen independientes
como se explica en la referencia [59]. La temperatura del sustrato se mantiene en 180
°C. Luego del crecimiento del FeGa, las muestras son transferidas desde la camara de
MBE a una camara de ultra alto vacio (UHV) interconectada, donde la composicion
es medida por medio de experimentos de espectroscopia de foto-electrones de rayos-x
(XPS). Finalmente, las muestras son recubiertas por una capa de oro de entre 3 y 10
nm de oro para evitar su oxidacion.

También se fabricaron tres muestras sobre un sustrato de Sr'TiO3 (STO) utilizando
la misma técnica.

Tanto el crecimiento como los estudios estructurales de estas muestras fueron rea-

lizados con anterioridad a esta tesis.
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Muestras

Las tablas 3.1 y 3.2 muestran un resumen de la muestras utilizadas asi como sus

pardmetros mas importantes: la temperatura de la celda de galio durante el deposito

Taa, la concentracion porcentual de galio x, el espesor d, el sustrato utilizado, la tem-

peratura de recocido en el caso en que se haya aplicado un tratamiento térmico, un

rotulo escogido para cada muestra, el pardmetro de red en el plano a, el pardmetro de

red fuera del plano ¢ y la magnetizacion de saturacion M.

Nombre Taa x Espesor d Sustrato Temperat'ura Rotulo
(C) (nm) de recocido

32m0127 | - | 0,000 £ 0,005 | 021 | ZnSe/GaAs(001) - 0,00-020m
32m0125 | 710 | 0,140 £ 0,005 | 02 £ 1 | ZnSe/GaAs(001) - 0,14-02nm
32m0116 | 730 | 0,200 £ 0,005 02 +1 ZnSe/GaAs(001) - 0,20-02nm
32m0126 - 0,000 £ 0,005 04 £ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,00-04nm
32m0124 | 710 | 0,140 £ 0,005 | 04 £ 1 | ZnSe/GaAs(001) - 0,14-04nm
32m0123 | 730 | 0,200 + 0,005 04 +£1 ZnSe/GaAs(001) - 0,20-04nm
32m021 | 710 | 0,140 4 0,005 06 +1 ZnSe/GaAs(001) - 0,14-06nm
32m022 | 730 | 0,200 £ 0,005 06 £ 1 ZnSe/GaAs(001) - 0,20-06nm
32m0122 | 710 | 0,140 % 0,005 18 £ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,14-18nm
32m0115 | 730 | 0,200 £ 0,005 18 £ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,20-18nm
mbe986 - 0,000 £ 0,005 36 £4 ZnSe/GaAs(001) - 0,00-36nm
mbe991 | 710 | 0,140 £ 0,005 | 36 £ 4 | ZnSe/GaAs(001) - 0,14-36nm
mbe996 | 728 | 0,180 % 0,005 36 £ 4 ZnSe/GaAs(001) - 0,18-36nm
mbe998 | 734 | 0,240 £ 0,005 36 £ 4 ZnSe/GaAs(001) - 0,24-36nm
mbe983 | 740 | 0,290 £ 0,005 36 £ 4 ZnSe/GaAs(001) - 0,29-36nm
32m013 | 725 | 0,180 £ 0,005 36 £ 4 ZnSe/GaAs(001) 320°C 0,18-36nm-Rec
32m018 | 740 | 0,290 £ 0,005 36 £4 ZnSe/GaAs(001) 320°C 0,29-36nm-Rec
32m004 - 0,000 + 0,005 36 £4 STO(001) - 0,00-36nm-STO
32m008 | 700 | 0,030 £ 0,005 36 £4 STO(001) - 0,03-36nm-STO
32m002 | 730 | 0,110 £ 0,005 36 £4 STO(001) - 0,11-36nm-STO
32m025 | 710 | 0,140 £ 0,005 80 £+ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,14-80nm
32m030 | 720 | 0,180 % 0,005 55 £ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,18-55nm
32m034 | 730 | 0,200 £ 0,005 65 £ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,20-65nm
32m031 | 740 | 0,290 £ 0,005 72 £+ 2 ZnSe/GaAs(001) - 0,29-72nm

Tabla 3.1: Muestras utilizadas para el estudio de las anisotropias magnéticas. Se exhiben el
nombre, la temperatura de la celda de galio durante el depédsito Tg,, la concentracion porcentual
de galio x, el espesor d, el sustrato utilizado, la temperatura de recocido en el caso en que se haya
aplicado un tratamiento térmico y un rétulo escogido para cada muestra.
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Tabla 3.2:

. a c M

Nombre Rotulo (nm) (nm) (emu /em?)
32m0127 0,00-02nm - - 1200 £ 100
32m0125 0,14-02nm - - 1300 £ 100
32m0116 0,20-02nm - - 1000 £ 100
32m0126 0,00-04nm - - 1200 4+ 100
32m0124 0,14-04nm - - 1000 £ 100
32m0123 0,20-04nm - - 1100 £ 100
32m021 0,14-06nm - - 1400 £ 100
32m022 0,20-06nm - - 1500 £ 100
32m0122 0,14-18nm - - 1100 £ 100
32m0115 0,20-18nm - - 1000 £ 100
mbe986 0,00-36nm 0,28628 | 0,28628 | 1700 £ 100
mbe991 0,14-36nm 0,28789 | 0,29194 | 1500 £ 100
mbe996 0,18-36nm 1400 £ 100
mbe998 0,24-36nm 1400 £ 100
mbe983 0,29-36nm 0,28592 | 0,301307 | 900 £ 100
32m013 | 0,18-36nm-Rec | 0,28806 | 0,290513 | 1400 £ 100
32m018 | 0,29-36nm-Rec | 0,28839 | 0,2928 | 1000 £ 100
32m004 | 0,00-36nm-STO 1700 £ 100
32m008 | 0,03-36nm-STO

32m002 | 0,11-36nm-STO

32m025 0,14-80nm 0,28769 | 0,28971 | 1500 £ 100
32m030 0,18-55nm 0,28724 | 0,29276 | 1400 £ 100
32m034 0,20-65nm 0,28648 | 0,29219 | 1400 +£ 100
32m031 0,29-72nm 900 £ 100

Muestras utilizadas para el estudio de anisotropias magnéticas. En este caso se
muestran el rotulo de cada muestra, el parametro de red en el plano a, el pardmetro de red fuera
del plano ¢ y la magnetizacién de saturacion M.
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Para las muestras de 36 nm, un extenso estudio estructural, realizado a partir de
estudios de difraccion de rayos-x se puede encontrar en la referencia [59]. La figura 3.1
muestra los parametros de red fuera y dentro del plano para esta serie de muestras
y los compara con los parametros de red en material masivo, donde la estructura es

ciibica. También se muestran los resultados para una serie de muestras recocidas.
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Figura 3.1: Parametros de red fuera y dentro del plano para una serie de muestras de 36
nm. También se muestran los pardmetros de red relajados, a partir de los cuales la estructura
estaria deformada (puntos rojos). Las referencias de las muestras masivas (cuadrados abiertos) se
extrajeron de [27]. Figura extraida de la referencia [59].

Las principales conclusiones a las que se arribé después de este estudio son:

= El parametro de red en el plano a permanece constante con la concentracion.
El crecimiento es no pseudomorfico con el sustrato ya que az,s./2=2,834 A que
es distinto al de las muestras (2,864 A) El parametro de red en el plano de las

muestras es igual al del Fe masivo (y distinto al del FeGa masivo).

= Se puede observar una fuerte distorsion tetragonal que aumenta con la concen-
tracion de Ga. Esta distorsion llega a tener valores de hasta el 5% en los casos

mas extremos.

» Estudiando las reflexiones permitidas y prohibidas para las distintas fases estruc-
turales se descarto la presencia de la fase DO3. Para concentraciones mayores a
x=0.15 se constatd la presencia de la fase B2. Debido a que la fase B2 tiene los
pares de Ga alineados fuera del plano, se propone que la distorsiéon tetragonal en
las muestras con x <0.15 puede ser producto de la formaciéon temprana de esta

fase. Esta propuesta estd fundamentada en los calculos de primeros principios
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realizados por Wu et al. 24, 34] en los que se muestra que la fase B2 sufre una
distorsion tetragonal. El célculo de la dependencia de la energia total con ¢/c
indica que para ¢/co ~ a 4% (como es nuestro caso para la muestra con x=0,25)

la energia total baja en ~ 100 meV para la celda unidad [34].

= Luego del recocido los parametros de red se relajan a los del material masivo,
indicando una posible redistribuciéon de los pares de Ga durante el tratamiento

térmico.

= El céalculo de los pardmetros de red relajados, respecto de los cuales la estructura
estaria deformada, utilizando las constantes elésticas del FeGa masivo, da como
resultado los parametros de red del FeGa masivo. Esto sugiere que las constantes

elasticas del material masivo son validas también en las peliculas delgadas.

Ahora compararemos los parametros de red de muestras con espesor nominal de
70 nm, con los de muestras de 36 nm. La figura 3.2 presenta los resultados para el
cociente ¢/a en funcion de la concentracion, para dos grupos de muestras: un grupo de
36 nm (0,00-36nm, 0,14-36nm, 0,18-36nm y 0,29-36nm) y otro con espesor nominal de
70 nm (0,14-80nm, 0,18-55nm y 0,20-65nm). La linea ¢/a=1 es orientativa y marca el

106 | T | T | T T T T
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Figura 3.2: Cociente entre el pardametro de red fuera del plano ¢ y el pardmetro de red dentro
del plano a, en funcion de la concentracion de Ga. Se muestran los resultados para dos grupos de
muestras de distinto espesor.

caso de una estructura cubica. Se puede observar, en primer lugar, que la distorsion
siempre aumenta con la concentracion, y luego, que el grupo de muestras de 36 nm se

encuentra mas fuertemente distorsionado que el grupo de 70 nm.
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3.2. Muestras elaboradas para el estudio de dominios
magnéticos (capitulo 6)

Para el estudio de los dominios magnéticos se seleccionaron ocho muestras de las
presentadas en las tablas 3.1 y 3.2 a saber: 0,14-36nm, 0,18-36nm, 0,24-36nm, 0,29-
36nm, 0,14-80nm, 0,18-55nm, 0,20-65nm y 0,29-72nm. Estas muestras pueden separarse
en dos grupos: uno con espesor alrededor de 36 nm y otro con espesor alrededor de 70

nm. En cada grupo hay muestras de cuatro concentraciones diferentes.

3.3. Muestras elaboradas para el estudio de los coe-

ficientes de acople magneto-elastico (capitulo 5)

El método de deflexion de cantilever, utilizado para medir los coeficientes de acople
magneto-elastico (ver capitulo 2), demanda muestras que posean un sustrato lo mas
delgado posible. Por esta razon se fabricé una nueva serie de muestras sobre un sustrato
ZnSe/GaAs(001) de 100 pm de espesor. Los films de Fe;_Gay fueron depositados por
MBE sobre una capa de ZnSe terminada en Zn con reconstruccion c¢(2 x 2). Al igual
que en los casos anteriores, el ZnSe se utiliz6 para separar el galfenol del sustrato y
evitando su reactividad. La temperatura del sustrato se mantuvo constante para todas
las composiciones: 180 °C. Los espesores de las peliculas delgadas estan entre 50 y 100
nm para todas las muestras. Luego del deposito del FeGa, las muestras se transfirieron
desde la cdmara de MBE a otra camara interconectada de UHV, donde su composicion
fue analizada por XPS. Finalmente, los films fueron cubiertos con una capa de oro
protectora de 5 nm.

Posteriores estudios de XRD se realizaron para determinar los pardametros de red
de las muestras utilizando radiacion Cu Ka en un difractémetro Philips X’Pert MRD.
La magnetizacion de saturacion M, se extrajo de mediciones de VSM a temperatura
ambiente. La tabla 3.3 exhibe los datos de esta serie de muestras.

La figura 3.3 muestra la distorsion ¢/a de este grupo de muestras en comparacion con
los dos grupos de muestras anteriores. La linea ¢/a=1 marca el caso de una estructura
cubica. Se puede observar que la mayoria de las muestras de esta serie presentaron una
distorsion menor que los otros grupos de muestras. Se puede decir que salvo en dos
casos, las muestras son casi ctubicas. En todo el grupo de muestras la distorsiéon alcanza
como valor extremo un 2.7%. El hecho de que la mayoria de las muestras sean casi
cubicas permite que las mediciones de los coeficientes de acople magneto-eléstico sean

més directas y sencillas de analizar.
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Taa Espesor ) a c M
Muestra () T (nm) Rotulo (nm) (nm) (emu /em?)
32m100 - 10,000 &£ 0,005 | 55 £ 3 | 0,000-55nm | 0,286000 | 0,28600 | 1600 £ 160
32m099 | 710 | 0,135 £ 0,005 | 95 £ 6 | 0,135-95nm | 0,288460 | 0,28846 | 1200 £ 120
32m0107 | 715 | 0,139 = 0,005 | 59 £ 2 | 0,139-59nm | 0,287430 | 0,29166 | 1100 £ 110
32m098 | 720 | 0,142 £ 0,005 | 60 &+ 5 | 0,142-60nm | 0,289460 | 0,29022 | 1300 £ 130
32m0103 | 725 | 0,157 + 0,005 | 61 £5 | 0,157-60nm | 0,286270 | 0,29417 | 1000 £ 100
32m097 | 730 | 0,199 £ 0,005 | 73 £ 4 | 0,199-73nm | 0,290800 | 0,29188 | 1000 £+ 100
32m0106 | 735 | 0,246 + 0,005 | 67 £ 2 | 0,246-67nm | 0,290715 | 0,29188 | 1300 +£ 130

Tabla 3.3: Muestras utilizadas para la medicién de los coeficientes de acople magneto-elastico.
Se exhiben el nombre de la muestra, T, que representa la temperatura de la celda de Ga durante
el crecimiento, = que es la concentraciéon relativa de Ga, un rétulo elegido para cada muestra,
a 'y ¢ que son los parametros de red dentro y fuera del plano respectivamente y M, que es la
magnetizacion de saturacion.

1.06 I T T I I T I I T
L o
1.05 - ] 36 nm —
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1.04 O 75 nm - sustrato delgado —
<
S 103 O -
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X
L : - - i
| H—————————— B —————————— ]
| ! ! | | ! | | !
0 0.05 01 015 02 025 03
X

Figura 3.3: Figura 3.2 donde se ha anadido la distorsion ¢/a de las muestras utilizadas para la
mediciéon del acople magneto-elastico.







Capitulo 4

Anisotropias Magnéticas

4.1. Introduccién

Las constantes de anisotropia magnética cuantifican la dependencia espacial de las
propiedades magnéticas de un material. En ausencia de campo magnético, un material
isotropico no tendré una direccion preferencial para alinear sus momentos magnéticos,
mientras que un material anisotropico, tendera a alinear sus momentos con el eje de
facil magnetizacion.

En este capitulo presentaremos los resultados de las anisotropias magnéticas de un
grupo de peliculas delgadas de Fe;_Gay crecidas sobre un sustrato ZnSe/GaAs(001)
en funcion del espesor, la concentracion y la estructura atéomica.

Como se explico en el capitulo 3, estas muestras poseen una fuerte distorsion tetra-
gonal. En una segunda etapa se procedié a comparar los resultados de estas muestras
con los obtenidos para estructuras relajadas, muy proximas a ser ciibicas. Para esto se
utilizaron muestras crecidas sobre SrTiO3 (STO) y muestras sobre ZnSe recocidas.

En primer lugar explicaremos brevemente las contribuciones anisotrépicas a la ener-
gia magnética que pueden llegar a estar presentes en nuestras peliculas. Luego haremos
un resumen de las anisotropias en hierro puro, comenzando por el material masivo pa-
ra luego pasar a las modificaciones que sufren cuando el Fe es crecido como pelicula
delgada sobre ZnSe. Luego introduciremos el sistema Fe;_,Ga, masivo y finalmente pa-
saremos a describir nuestros resultados para las peliculas delgadas de Fe;_,Ga, sobre

ZnSe y sobre STO.

43
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4.1.1. Contribuciones a la energia magnética en peliculas del-

gadas de espesores nanométricos

En un sistema nanométrico, como es el ca-
so de nuestras peliculas delgadas, habra dis-
tintos términos de la energia libre que de-
penden de la orientacion y/o intensidad de la

magnetizacion M: el término Zeeman, el fac-

tor de forma, la anisotropia magnetocristalina

y la anisotropia inducida por tensiones.

A continuacién se explicaran sintética- (7

mente cada una de estas contribuciones eli-
giendo como sistema de referencia el que se Figura 4.1: Sistema de coordenadas

presenta en la figura 4.1. Alli se muestra la elegido. Figura extraida de la referencia
. . - 60|.

magnetizacion M = My(aq, ae, a3) donde a, 160]

Q9 v a3 son sus cosenos directores y se definen por: a; = senflcosg, as = senflseng y

o3 = cosh.

Energia Zeeman

La energia Zeeman, en el sistema internacional y en el vacio se define como:

UZeeman — _ 0 M / H - mi(F)dv (4.1)
donde m(7) = M/M,. Al ser M uniforme en el espacio su expresion se reduce a
—,uoﬁ .M = —B - M. Como se puede observar, este término favorecera la alineacion

de M con el campo aplicado B.
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Factor de forma

Si se magnetiza un material ferromagné-
tico y luego se remueve el campo aplicado,
usualmente se observa que el material queda
magnetizado. Sobre la superficie quedan di-
polos no compensados que provocan la apari-
cion de un campo magnético dentro del mate-
rial, opuesto al campo aplicado originalmente,
y que tiende a demagnetizar la muestra (ver
figura 4.2). El campo demagnetizante Hy es
proporcional a la magnetizacion que le da ori-
gen, es decir Hy; = —NM. Al tensor de pro-
porcionalidad N se lo conoce como el tensor
demagnetizante. Siempre se cumple la condi-

cion Tr(N) = 1 en el sistema internacional.

Figura 4.2: Campo demagnetizante
H, en un elipsoide. Se aplica campo ex-
terno ﬁo que produce una distribucién
de polos en la superficie, lo cual da ori-
gen a un campo demagnetizante ﬁd en
el interior del material.

Para un elipsoide achatado, como el que se presenta

elementos son:

Figura 4.3: Elipsoide
achatado, el eje a es mu-
cho menor que el eje b, que

en la figura 4.3 (el eje a es mucho menor que el eje b,

que es igual al eje ¢), el tensor N resulta diagonal y sus

™

N,~1, Ny=N,= —; (4.2)
r

donde r = ¢/a. El caso de peliculas delgadas suele apro-

es igual al eje c. ximarse por este del elipsoide achatado. Normalmente,

en films se cumple r >1000 con lo cual, dos componentes

del tensor seran despreciables.

La energia correspondiente a factor demagnetizante, U¢, se define como:

—

:%M&\?M (4.3)

En el caso de la pelicula delgada con el eje z fuera del plano se reduciréd a U¢ = £ M2,

Anisotropia magnetocristalina

o

En un soélido cristalino, los orbitales de los electrones desapareados se ven fuerte-

mente influenciados por el campo cristalino, produciendo esto, en muchos casos, una

anulacion del momento orbital. Este efecto se conoce como quenching del momento

orbital y es especialmente significativo en los elementos 3d [61]. Debido a este hecho,

el acople espin-Orbita, que normalmente es pequeno, cobra gran importancia y refleja
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la simetria de la red cristalina.

La anisotropia magnetocristalina, tiene su origen en este acople y describe la pre-
ferencia de la magnetizacion por diferentes direcciones cristalograficas relevantes del
sistema. Deducir las anisotropias a partir de expresiones analiticas resulta muy com-
plicado razon por la cual se recurre a expresiones fenomenolégicas. Normalmente, se
realizan expansiones del término de energia asociado a esta anisotropia, en armoénicos
esféricos y rara vez se necesita més que el cuarto término para modelar el sistema
adecuadamente. Con esta aproximacion, teniendo en cuenta que la expresion debera

tener simetria de rotacion de 180 grados, y conservando hasta cuarto orden en los «;,

la energia asociada a la anisotropia magneto-cristalina U4 se puede escribir como
[62]:
3
UMCA = Z (57;]6041'0% + 5“{;0{@2@]26) (44)
ik=1

donde By y d;x son las constantes de anisotropia.
A continuacién procederemos a especializar esta ecuacidén para los casos de un
sistema con anisotropia cubica y otro con simetria tetragonal ya que son de especial

interés para modelar nuestros sistemas.

Sistema con simetria cristalina cabica

El caso de un sistema con simetria cristalina cibica,
como el que se muestra en la figura 4.4, se encuentra
ampliamente desarrollado en la literatura y una buena

descripcion puede hallarse en la referencia [63]. La con-

tribuciéon a la energia magnética en este caso U estara
Figura 4.4: Estructura
ciibica y sus ejes principa-
les.

dada por:
U® = K{+K{(a1aa+asaz+azar)+ K§aiasas+... (4.5)

donde K¢ hace referencia a la constante de anisotropia ciibica de orden o en los «;. K§
es un término sin dependencia angular por lo cual serd despreciado. Segin los valores
de K y K¢ los ejes de facil, media y dificil magnetizacion estaran en las direcciones
[100], [110] o [111], como se detalla en la tabla 4.1 [63].
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K =0 >0 >0 <0 | <0 <0
K¢ > 00 | > —9K¢ | > —2K¢ | > —oo | > B | 5] K
< —OK¢ | < —9K5 | <+4oo | < 2| < Ke|| < 400

Facil | [111] [100] [100] | [111] | [110] | [110]

Medio | [100] [111] [110] | [110] | [111] | [100]

Dificil | [110] [110] [111] | [100] | [100] | [L11]

Tabla 4.1: Ejes de facil, media y dificil magnetizacion de la anisotropia cibica dependiendo de
los valores de K y K§ [63].

Sistema con simetria cristalina tetragonal atc

Para una estructura tetragonal, como la que se mues-

tra en la figura 4.5, manteniendo términos hasta el orden

cuatro en los «;, podemos escribir la energia magneto- c

cristalina U? como : a

a

Figura 4.5: Estructura
tetragonal.

Ut = K+ KiPa2 + K{"a%a? + KPad  (4.6)
donde KX se refiere a la constante de anisotropia tetragonal de orden o relacionada
a la proyeccion de la magnetizacion en las direcciones p y [. El término de orden cero
(K§) no posee dependencia angular y por lo tanto sera ignorado. En nuestro caso el
término de orden 2 en a3 es suficiente para modelar las mediciones y por lo tanto
despreciaremos el término en oj. En estas condiciones se obtiene:

Ut = KiPa2 + Ki"a2a3 (4.7)

La simetria planteada puede distinguir entre tres posibles ejes faciles: [100], [110] y
[001]. Siguiendo el analisis presentado para la anisotropia cibica en [63], reescribimos U*
cuando la magnetizacion se encuentra a lo largo de cada unos de estos ejes y obtenemos
la tabla 4.2.

Direcciéon o 1o Qs U,
[100] 1 0 0 |0
[110] 5 | | 0 iK™
[001] 0 0 1 | K

Tabla 4.2: Ulpara diferentes direcciones cristalograficas.

Dependiendo de los valores de las constantes de anisotropia el eje de facil magneti-
zacion seré el [100], el [110] o el [001] segin la tabla 4.3.
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Ki(ly) >0 KZ(H/) >0 Ki(xy) >0
K;(Z) <0 0< K;(Z) < %KZ(ZZJ) K;(Z) > }EKZ(WJ)
Facil [001] [100] [100]
Medio [100] [001] [110]
Dificil [110] [110] 1001
Ki(ly) <0 Ki(xy) <0 Ki(xy) <0
K;(Z) < %Ki(my) %Ki(my) < K;(Z) <0 KS(Z) >0
Facil [001] [110] [110]
Medio [110] [001] [100]
Dificil [100] [100] [001]

Tabla 4.3: Ejes de ficil, media y dificil magnetizacién dependiendo de los valores de K;(z) y

Reescribiendo la ecuacion (4.7) en el sistema de coordenadas de la figura 4.1:

z 1 €T
Ut = KiPcos®0 + ZKZ( Ysen*fsen?2¢

(4.8)

0 90 180 270 360
¢[grados]

Figura 4.6: Variacion angular de la energia libre en el caso de considerar una anisotropia
tetragonal, calculada para el caso de campo magnético aplicado en el plano del film (6 = 7/2). Se

tomé K" =1 J/m3. El sngulo ¢=0 coincide con la direccion [100].

La figura 4.6 presenta la variacion angular de este término de energia, calculada para
el caso de campo magnético aplicado en el plano (8 = 7/2). Se tomé K.™=1 J/m?.
Se puede observar que la variacion tiene simetria de eje-4, es decir que el periodo es de
27 /4.

Anisotropia inducida por tensiones: magneto-elastica

Como se explicara en el capitulo 5, el acople magneto-elastico puede producir una

anisotropia si el sistema se encuentra tensionado. Este es el caso de nuestras muestras,
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debido al desajuste con el sustrato como se detalla en el capitulo 3. La expresion para

la energia magneto-elastica U™ en una estructura cubica es (ver capitulo 5):

U™ = —Bi(afeu + ozgeyy + agezz) — By o€yy + 10365, + ao0i3€,) (4.9)

donde €;; es el elemento 75 del tensor de deformaciéon, B; y By son las constantes
de acople magneto-elastico. En nuestro caso €,, = €,y ¥ €4y = €2, = €, =0, como fue
verificado por experimentos de difracciéon de rayos-x. En estas condiciones y recordando

la relacion o2 + a3 + a2 =1 se cumple:

U™ =B (0? 4 a2)ezs + Biade..
=Bi(1 — od)ess + Bioie.. (4.10)
=Bi€yr + Bi(€,, — €22) O‘%
—

Se puede observar que resulta una anisotropia K¢de magnitud Bj (€., — €;,). Depen-
diendo del signo esta anisotropia tendera a alinear la magnetizacion fuera del plano

(caso negativo) o dentro del mismo (caso positivo).

Contribuciones de volumen y superficie

Para peliculas delgadas crecidas sobre sustratos es usual encontrar que, para las
distintas anisotropias, hay una parte de ellas que es funcion del espesor d. Normalmente
se encuentra la dependencia 1/d. A esta contribucion se la denomina “de superficie”. A

la parte que no depende del espesor se la llama contribuciéon “de volumen”.

4.1.2. Anisotropia magnética en Fe puro

En esta seccion detallaremos las anisotropias presentes en Fe puro masivo y luego
explicaremos cémo se modifican cuando el Fe se crece como pelicula delgada sobre
ZnSe.

Fe masivo

El hierro masivo solo presenta anisotropia magnetocristalina ctbica. Por lo tanto,
recordando la ecuacion (4.5) las constantes de anisotropia relevantes son K y K§ que
resultan 4,8x10* J/m3 y 0,5x10* J/m? respectivamente [63].



50 Anisotropias Magnéticas

Fe crecido en peliculas delgadas sobre ZnSe

Cuando el hierro se crece como pelicula delgada sobre una capa fina de ZnSe la
anisotropia ciibica se modifica para tener una contribuciéon de volumen y otra de super-
ficie. Esto se debe a que en la primeras capas, la pelicula intentara copiar la estructura
del sustrato. A medida que aumenta el espesor la estructura se ira relajando hacia los
parametros del material masivo. Por esto se genera una contribucion de superficie que
serd inversamente proporcional al espesor. Para el caso particular de Fe/ZnSe podemos
decir que la contribucion de volumen aparece luego de los 2 monocapas atomicas [64]
con el eje facil en la direccion [100] y un valor entre 4,5x10% y 6,3x10* J/m? [65-67|.

La contribucion de superficie es muy pequenia y se puede despreciar [68].

Plano terminado en Zn
[001] 4

(001) [111]

|
J—
|

e

Figura 4.7: a)Estructura zinc-blenda del ZnSe(001). Se pueden observar planos compuestos
totalmente de atomos de Zn y planos formados solo por atomos de Se. b) Estructura de enlaces
libres para una estructura terminada en un plano de Zn. Los enlaces libres libres quedan alineados
en la direccién [110]. ¢) Estructura de enlaces libres para una estructura terminada en un plano de
Se. Los enlaces libres libres quedan alineados en la direccion [110].

Por otra parte la interfaz con el sustrato anade una anisotropia extra. El ZnSe
tiene estructura zinc-blenda y crecido en la direccién (001) tendréa planos compuestos
totalmente de dtomos de Zn y planos compuestos sélo de atomos de Se. Como se
muestra en la figura 4.7, dependiendo de si el crecimiento termina en un plano de Zn
o en un plano de Se, los enlaces libres quedan alineados todos en la direcciéon [110] o
[110] respectivamente. Esta particularidad introduce una direccién preferencial para la
magnetizacion en el eje de los enlaces libres [69]. En realidad, dado que estos enlaces
se encuentran a 45 grados del plano de la muestra, pueden generar un eje de facil

magnetizacion dentro del plano y otro fuera del plano. De forma fenomenolégica se
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modelan estos efectos introduciendo en la energia libre, un término de anisotropia
uniaxial en el plano K. B(Ip)sen260032(¢ — ¢y) v otro fuera del plano K. BOP) 0529
KPBIP) y KPPOP) gon las constantes de anisotropia uniaxial dentro y fuera del plano
respectivamente, relacionadas a los enlaces libres y ¢, vale 7/4 cuando el eje facil
introducido es el [110] y -7/4 cuando se introduce el [110]. La nomenclatura “uniaxial”

significa que mediante esta expresion se esté introduciendo un sélo eje facil en el sistema.

0 90 180 270 360
¢[grados]

Figura 4.8: Variacion angular de la energia libre en el caso de considerar una anisotropia
tetragonal méas una anisotropia uniaxial en el plano, calculada para el caso de campo magnético
aplicado en el plano (py = 7/2). Se tomé K.* =1 J/m® y K1P—0,1 J/m?.

A modo ilustrativo, graficamos en la figura 4.8 la variacion angular de la energia
libre cuando consideramos una anisotropia tetragonal mas una anisotropia uniaxial,
en el caso de campo magnético aplicado en el plano (¢g = 7/2). El eje facil de la
anisotropia tetragonal fue colocado en la direccion [100] y el eje facil de la uniaxial en
la [110]. Se tomaron K"¥=1 J/m3 y K!P=0,1 J/m3. Se puede ver, en comparacion
con la figura 4.6, que ahora hay dos tipos de méximo diferentes, y que la superposicion
de estas dos anisotropias da como resultado una simetria de eje-2. Esto significa que el
periodo en la variacion angular es de 27 /2.

Pasando a los datos encontrados en la bibliografia, podemos decir que KPBUP)
posee el eje facil en la direccion [110] y el dificil en la [110] y sus valores estan entre
3.2x107° y 5.9x107° J/m? [66, 67]. KPPOP) tiene valores muy altos para espesores
entre 0 y 5 nm (del orden de 10° o 10° J/m?) y se reduce muy rapidamente luego de
15 nm [58, 65, 70].

4.1.3. Anisotropia magnética en Fe; Ga, masivo

Las constantes de anisotropia para Fe;_,Ga, masivo, fueron medidas por primera
vez en 2004 |71]. Los resultados en funcion de la concentracion de Ga se presentan en
la figura 4.9.
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Anisotropy Constant K, (J/m’)

7x10° 5
6x10" 1
5%10° 1
4x10" 4
3x10" 4
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4
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Figura 4.9:
corresponde a K§ en la ecuacion (4.5). b) Constante de anisotropia ctbica Ky para Fe;_yGay
masivo. Esta constante corresponde a K§ en la ecuacion (4.5). Ambas figuras fueron extraidas de

la referencia [71].

a) Constante de anisotropia ctubica K; para Fe;_,Gayx masivo. Esta constante

La constante K corresponde a nuestra constante K en la ecuacion (4.5). Se puede

observar que esta constante aumenta, en comparacion con la del Fe, al adicionar una
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leve cantidad de Ga. Luego decrece con la concentracion hasta hacerse negativa en
x = 0,20. Los valores de K§ y K§ indican, segin la tabla 4.1, que para x = 0,20 hay
una rotacion del eje facil que antes estaba de la direccion [100] a la [110].

El decrecimiento de la anisotropia pudo ser modelado més tarde, en 2007 por Cullen
[2]. En este modelo se propone la presencia de pares Ga-Ga distribuidos isotropicamente
en la familia de direcciones <100>. Los autores explican que estos pares pueden mo-
dificar los momentos de los atomos de Fe vecinos introduciendo de esta manera una
anisotropia local efectiva, paralela o perpendicular al eje del par. Para este modelo, el
hecho de que la anisotropia generada por el par sea paralelo o perpendicular al eje del
defecto, produce el mismo resultado final. La suma de todas las anisotropias locales
producidas por los pares termina por introducir en la red un grado de desorden que
hace decrecer la anisotropia ctibica. Logicamente, a mayor concentracion de Ga, se for-
maran mas pares, el grado de desorden introducido serd mayor y la anisotropia ctibica

se vera mas disminuida (ver apéndice A).

4.1.4. Modelado de la energia libre magnética del sistema

Teniendo en cuenta la contribuciéon Zeeman, el factor de forma, la simetria tetra-
gonal, una anisotropia uniaxial en el plano y otra fuera del plano, se obtiene, para la

densidad de energia libre del sistema, una expresion de la forma:

- — ]_ T
U=—BM+ %M2C0829 + ZK:L( Ysen*fsen®2¢ + KOF cos?0
(4.11)
KTPsenfcos? ( _ E)
+ K, sen“fcos” | ¢ 1

donde Ki(my) es la anisotropfa tetragonal, K2 es la anisotropia fuera del plano y KI¥
es la anisotropia uniaxial en el plano. M es el vector magnetizacion, B es el campo
externo y los angulos 0 y ¢ corresponden al sistema de coordenadas presentado en la

figura 4.1.

) o DB(OP t
KOF contendra las contribuciones de K™¢, K, (OF) y K2(Z) ya que todas poseen
la misma dependencia angular. No seremos capaces de discriminar cada una de ellas

) (2)

. .. . t(x t
a partlr de las mediciones y en consecuencla, no podremos comparar K4( Y con K2

para situarnos en la posiciéon adecuada de la tabla 4.3. S6lo podremos distinguir los
casos Ki(xy) >0y K1 <,

A continuacion, resumimos el significado de los signos para cada anisotropia:

° K&OP) > ( favorece la magnetizacion en el plano

KP) < 0 favorece la magnetizacion fuera del plano

o si K1 > 0 entonces [100] es mas facil que [110]
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si KI™) < 0 entonces [100] es mas dificil que [110]

o K" < 0 introduce un eje facil en la direccion [110]

K > 0 introduce un eje facil en la direccion [110]

4.2. Meétodo experimental

Se realizd6 un estudio de las anisotropias magnéticas del sistema Fe;_,Ga, creci-
do como pelicula delgada mediante experimentos FMR a temperatura ambiente. La
técnica fue descripta en el capitulo 2.

Las anisotropias se estudiaron en funcion del espesor d, del contenido de galio = y
también de la estructura atémica. Se utilizé6 un grupo de muestras crecidas por MBE
como se detalla en el capitulo 3 sobre ZnSe(001), de distintos espesores (2 nm, 4 nm, 6
nm, 18 nm, 36 nm y 70 nm) y distintas concentraciones (0,00, 0,14, 0,18, 0,20 y 0,29).

Como se especifico en el capitulo 3 estas muestras poseen una fuerte distorsion
tetragonal que se relaja luego del recocido. Esta distorsion tetragonal fue atribuida
a la formacion de pares de Ga fuera del plano (o sea en la direccion [001])[59]. El
hecho de que se pierda esta distorsion luego del recocido indicaria que estos pares
sufren un reordenamiento durante este proceso, o sea la estructura atémica antes y
después del recocido es diferente. Para estudiar como afecta el recocido a las anisotropia
magnéticas, se analizaron mediciones sobre dos muestras recocidas: 0,18-36nm-Rec y
0,29-36nm-Rec.

Finalmente se estudiaron también tres muestras crecidas sobre un sustrato STO:
0,00-36nm-STO, 0,03-36nm-STO y 0,11-36nm-STO. Sobre este sustrato las muestras
crecen sin distorsion, es decir tienen estructura ctbica, como se especifica en el capitulo
3. Esto nos permitié completar el estudio del efecto de la compresion ejercida por el
sustrato sobre las anisotropias magnéticas.

Se realizaron mediciones de FMR a temperatura ambiente en un espectréometro
Bruker ESP-300 en banda-K (f ~24GHz). La razon para la eleccion de esta banda
radica en la necesidad de que la resonancia magnética, se produjera para un campo
magnético donde las muestras estuvieran saturadas (mayor a 2500 Oe en nuestro caso);
fuera de esta situacion, el sistema presenta dominios magnéticos y los espectros de
resonancia son mucho mas complejos de analizar. Como se explicé en el capitulo 2 el
campo de resonancia variara segun la banda de trabajo elegida y por lo tanto elegimos
la banda-K para cumplir el objetivo recién detallado.

Se midi6 la variacion del campo de resonancia H,., con el angulo en el plano de
aplicacion del campo externo, ¢y en la figura 4.1. Recalcamos que el campo externo
fue aplicado siempre en el plano de la muestra.

Para obtener las constantes de anisotropia a partir de los diagramas H,.s vs. ¢y

se utilizé el procedimiento iterativo explicado en el capitulo 2, el cual involucra a las
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ecuaciones de Smit-Beljers [43] que a su vez involucran derivadas de la energia libre.

La expresion de la energia libre contiene la magnetizacion de saturacion M. Este
dato fue medido para todas las muestras utilizando en algunos casos un SQUID)y en
otros un VSM. Los datos de M, para todas las muestras se presentaron en el capitulo
3 (ver tabla 3.2).

4.3. Resultados

En primer lugar presentaremos casos representativos de los espectros de FMR y de
los diagramas de H,., vs. ¢ para ejemplificar su morfologia en los sistemas estudiados.
Luego, pasaremos a explayar los resultados de las anisotropias magnéticas en funcion

del espesor, concentraciéon y estructura atéomica.

4.3.1. Espectros de FMR y diagramas H,.; vs. ¢

La figura 4.10 muestra los espectros T —— ——
de resonancias obtenidos para la mues-
tra 0,14-36nm. Se muestran los resulta-
dos para el campo aplicado en los ejes
[100], [110] ¥ [110] ya que corresponden
a puntos extremos para esta muestra. El

eje [100] tiene su resonancia en un cam-

po menor que los demas ejes. Esto im-

plica, en nuestro caso particular, en el

Derivada de la absorcion (u.a.)

que trabajamos con las muestras en sa-

turacion, que alinear la magnetizacion

<
w

0.35 0.4 0.45
en esta direccién cuesta menos energia noH (T)

que en otras direcciones. Con este razo-
Figura 4.10: Espectros de FMR para la muestra

] ) ) ' _ 0,14-36nm. Los espectros corresponden al campo ex-
eje [110] es intermedio y el eje [110] es terno aplicado en las direcciones [100], [110] y [110].

dificil. Ajustando estos espectros con de-

namiento, el eje [100] es el eje facil, el

rivadas de Lorentzianas (ver capitulo 2)
pudimos determinar H,.s en cada caso. Con estos datos se construyeron los diagramas
H,.s vs. ¢p.

La figura 4.11 muestra estos diagramas para muestras de 36nm de tres concentra-
ciones diferentes: Fe puro, x=0,14 y x=0,29. La primera observacién que hacemos es la
clara presencia de anisotropias en estos sistemas. Se puede observar claramente un eje-4
para todos los casos. Las dos muestras de menor concentracién muestran los méaximos

en las mismas posiciones (familia de direcciones <100>) mientras que la muestra res-
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Figura 4.11: Diagrama H,.s vs. ¢ para tres muestras de 36nm y distinta concentracion.

tante tiene los maximos desplazados en 45° (familia de direcciones <110>). El analisis
de este comportamiento sera detallado posteriormente. Por comparacion de los diagra-
mas con la figura 4.8 podemos deducir la presencia de una anisotropia uniaxial en el
plano para las dos muestras de menor concentracion.

Otra observacion importante es el desplazamiento del valor medio de las curvas, a
mayor concentracion mayor valor medio. Teniendo en cuenta la expresion de la energia
libre (4.11), este efecto se puede deber a una disminucién de M;, un aumento en K%

0 a una combinacién de ambos.

4.3.2. Anisotropias magnéticas en muestras crecidas sobre Zn-
Se(001)

La figura 4.12 presenta los resultados de KZ(W)

vs. espesor para diferentes concen-
traciones de Ga.

En primer lugar podemos destacar que las mediciones de todas las concentraciones
verifican el mismo signo que en el material masivo a la concentracion equivalente. Esto
significa que las peliculas delgadas presentan el mismo eje facil que el material masivo.
Es importante notar la rotacion del eje facil que se produce para x=0,20, éste pasa de
estar en la direccion [100] a la direccion [110]. El mismo efecto se verifica en el bulk
[71].

Para las tres concentraciones medidas, esta anisotropia tiende a incrementar su
modulo con el espesor al igual que el hierro. Por otra parte, para éste parece alcanzar

una saturacion luego de 20 nm mientras que para Fe;_,Ga, crece lentamente con el
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Figura 4.12: Ki(w) vs. espesor para diferentes concentraciones de galio. También se incluyeron
algunas referencias para material masivo [71] y algunas referencias para films de hierro puro (a):[64]

(b):[70] (c):[65].

espesor hacia el valor bulk correspondiente. Para explicar este efecto se puede pensar
en una contribuciéon de superficie, pero descartamos esta posibilidad ya que este tipo
de término deberia anularse luego de 20 nm tipicamente. Como ejemplo, citamos el
caso de films de Fe/ZnSe donde , para espesores mayores a 15 nm la contribucion de

superficie es menor al 5% [64, 65, 70]. También notamos que las muestras de 18 nm

presentan valores de Ki(xy) més cercanos a los del bulk que las muestras de 36 nm. Este

hecho refuerza el complejo escenario recién expuesto.

20}
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X
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Figura 4.13: KfLIP) vs. espesor para diferentes concentraciones de galio.

.. , . P .
La figura 4.13 muestra las mediciones del término K]S ) En primer lugar podemos
observar, para las tres concentraciones, una tendencia de esta anisotropia a anularse

con el espesor, al igual que se observa en los films de Fe/ZnSe. Para espesores altos
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K tiene el mismo eje facil que los films de Fe/ZnSe. Estos dos hechos confirman
una contribucién a esta anisotropia del mismo origen microscopico interfacial que para
los films de Fe/ZnSe (ver seccion 4.1.2). Sin embargo existen dos cambios de signo, el
primero ocurre para espesores pequenos (2-4 nm) y representa una rotacion del eje facil
de esta anisotropia, que luego vuelve a su posicion original para espesores mayores a 18

) 1o es solo de origen interfacial si no

nm. Estos dos cambios de signo indican que K{F
que hay otra contribucion en juego. Este es un hecho novedoso que distingue nuestro
sistema del Fe/ZnSe.

No hemos podido descifrar la causa de estas dos rotaciones. Un posible ingrediente
es el cambio de la estructura interfacial debido a la adiciéon de Ga. Cabe notar también
que la rotacion se produce en 4 nm en la concentraciéon de de x = 0,14 y en 6 nm en la
concentracion de x = 20, esto es, la muestra de menor concentracion sufre la rotacion
a un espesor menor que la muestra de mayor concentracion. Este hecho complica atn
mas la interpretacion de esta anisotropia. Posiblemente, calculos ab-initio para estudiar
la interfaz FeGa/ZnSe podrian ayudar a entender esta dinamica.

El segundo hecho que distingue a los films de FeGa/ZnSe de los de Fe/ZnSe es el
valor, aproximadamente cuatro veces mayor de Kf,(fp) para la muestra 0,20-36nm.

Comportamientos anémalos de esta anisotropia con el espesor se han reportado en
peliculas de Fe/GaAs (sin la capa de ZnSe). En esos casos se observo una reduccion
inesperada de los valores de K [68]. Este decrecimiento fue atribuido a la compe-
ticion entre dos posibles terminaciones del GaAs (Ga o As) cada una de las cuales
generaria una anisotropia perpendicular a la otra (siempre en el plano de la muestra).
Esta competicion resultaria en una constante de anisotropia efectiva reducida. De to-
das maneras, éste no parece ser nuestro caso, ya que para espesores mayores a 18 nm,
casi todas las muestras (excepto por la 0,20-36nm) presentan valores similares a los
del Fe/ZnSe. Ademas, la interfaz Fe/ZnSe se caracteriza por no presentar escalones en
las terminaciones de Zn o Se. Por otra parte, en la referencia [72| se muestra que, en
Fe/ZnSe esta anisotropia es muy sensible a la reconstruccion de la interfaz, pudiendo
llegar hasta a duplicar su valor.

La figura 4.14 presenta los resultados para la anisotropia fuera del plano K97.
Primero, vale la pena destacar que los valores son, para los espesores mas grandes,
al menos, un orden de magnitud mayores que los reportados para Fe/ZnSe. También
podemos observar que el médulo de esta constante aumenta con la concentracion y
,en promedio, decrece con el espesor, salvo alrededor de 36 nm donde se produce un
aumento local. Los valores para espesores pequenos coinciden los del Fe/ZnSe.

Como se explico en las secciones anteriores, existen distintas fuentes para esta aniso-

B(

tropia: la contribucion relacionada a la interfaz K b OP), la del acople magneto-elastico

1) jeDBOP)

K™ y la magnetocristalina K, se reduce muy rapidamente luego de 20

nm de espesor para films de Fe/ZnSe. Por esta razon descartaremos esta contribucion
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Figura 4.14: K9P vs. espesor para diferentes concentraciones de galio. También se incluyeron
algunas referencias para films de Fe/ZnSe (a):[64] (b):[70] (c):[65].

yva que la consideraremos despreciable en comparacion con las otras dos.

La contribucion K™ puede ser calculada debido a que conocemos la deformacion
dentro y fuera del plano €., y €., respectivamente. Como se report6 en la seccion 4.1.1
K™¢ = —Bj(€,. —€2,) donde Bj es el coeficiente de acople magneto-elastico tetragonal.
Como se detalla en el capitulo 5, este coeficiente puede variar con el espesor y sobre
todo puede ser muy distinto en peliculas delgadas que en material masivo. En ese
mismo capitulo se presentan los valores medidos de B; para muestras de alrededor
de 75 nm. Interpolando estos resultados hemos obtenido los coeficientes B; para las
concentraciones de las muestras de alrededor de 70 nm y con esto hemos realizado el

calculo de K™¢. Los resultados se exhiben en la tabla 4.4:

Muestra | By (J/m?) | K™ (J/m?)
0,14-80nm -5,4 3,7 x10?
0,18-55nm 4.7 8,8 x10?
0,20-65nm -4,2 8,3 x10?

Tabla 4.4: Resultados del calculo de la contribucion magneto-elastica a la anisotropia fuera del
plano k™€, para muestras de espesor cercano a 70 nm.

En todos los casos K™€ resulté un orden de magnitud menor que K7 medida.
Este resultado es sorprendente ya que los estudios estructurales realizados en estas
muestras habian mostrado que la distorsion tetragonal (cociente c¢/a donde ¢ es el
parametro de red fuera del plano y a el pardametro de red dentro del plano) aumenta
con la concentracion, al igual que KI(LOP). La manera usual de vincular la deformacion
con la anisotropia es a través del acople magneto-eléstico. Pero los resultados obtenidos

nos dicen que éste no es suficiente para explicar la anisotropia.
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Para profundizar este punto, se propuso un experimento adicional, en el que se
midieron las anisotropias de muestras sin deformar o con una deformacién muy peque-
na. Se utilizaron dos grupos de muestras que cumplian con este requisito. El primer
grupo corresponde a dos muestras recocidas de 36 nm y de concentraciones z=0,18 y
x=0,29. Los tratamientos térmicos se encuentran detallados en el capitulo 3 y como alli
se explica la muestra 0,16-36nm-Rec posee una distorsion pequena (¢/a=1,015) mien-
tras que la muestra 0,29-36nm-Rec tiene una distorsiéon que puede considerarse nula
(¢/a=1,008). El segundo grupo corresponde a tres muestras crecidas sobre un sustrato
STO, lo cual hace que sean cubicas. También en este caso tenian 36 nm de espesor y

las concentraciones eran Fe puro, x=0,03 y x=0,11.

A6O.O - .
ME FeGa/ZnSe
2400 ¢ 1
[}
o

X
7200 t :
=™
S /

=
2 0.0 a

FeGa/STO
0 0.1 0.2 0.3

X

Figura 4.15: KS P vs. concentracion para tres grupos de muestras de 36 nm: muestras crecidas
sobre ZnSe, muestras recocidas y muestras crecidas sobre STO.

La figura 4.15 presenta los resultados de este experimento. Si comparamos las mues-
tras originales con las recocidas, notamos un decrecimiento grande en el moédulo de esta
anisotropia, en el caso de £=0,18 decrece el 56 % y en el caso £=0,29, decrece el 95 %.

En lo que sigue analizaremos la relacion entre la anisotropia magneto-eléstica y la
distorsion antes y después del recocido. Por el lado de la distorsion, la cantidad ¢/a-1
cuantifica el alejamiento porcentual de la estructura cibica perfecta (caso en el que ¢/a
vale 1). Si calculamos el cociente de esta cantidad antes y después del recocido 7y se

obtiene:

o (c/a—1)|pr  aar(c—a)pr
Vdist = (c/a _ 1) |AR - (IDR(C — CL)AR (412)

donde los subindices AR y DR significan “antes del recocido” y “después del recocido”
respectivamente. Por otra parte, la anisotropia magneto-elastica es proporcional a la

cantidad €., — €,,. Luego, si consideramos el coeficiente de acople magneto-elastico se
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mantiene constante antes y después del recocido, la variacion de esta anisotropia estara
dada por Vpe:
CAR

= Ydist
CDR

(Ezz — exx)‘DR _ CARCLAR(C — a)DR
(Ezz - Em)|AR CDRGDR(C - @)AR

Yme = (4.13)

El cociente car/cpr es muy cercano a 1 y por lo tanto, si el coeficiente de acople
magneto elastico permanece inalterado antes y después del recocido vgist ~ Yme, COMO

se muestra en la tabla 4.5

x Vdist Yme | Reduccion esperada en K™¢
0,18 | 0,324 | 0,328 68 %
0,29 | 0,283 | 0,291 72 %

Tabla 4.5: 4t ¥ Yme calculados para las muestras de x=0,18 y £=0,29. Se presenta también
la reduccion en porcentaje de la anisotropia magneto-elastica K.

Los valores que se muestran en esta tabla indican que para ambas muestras hubo

una reduccion cercana al 70 % en la contribucién magneto-elastica. Sin embargo, cuando
) oP

miramos los valores absolutos de K™y K. ¢ ), como se muestra en la tabla 4.6 notamos

que K'* no es suficiente para explicar la totalidad de K

. K¢ se encuentra siempre
por debajo (en moédulo) de KP) salvo en el caso de x=0,29 después del recocido. Para
calcular esta tabla se extrajeron los B; de la interpolacion de los valores medidos en el

capitulo 5.

Antes del recocido Después del recocido
d B Kme K7 K™me) K" | Reduccion
r 3 3 3 3 3 (oP)
(nm) | (J/m?) (J/m?) (J/m’) (J/m’) (J/m?) en Ky
0.18 | 36 4,2 | -11.75x10% | -49.40x10% | -3,95x10% | -28,00x 107 43%
029 | 36 22,1 | -10.81x10* | -21.50x10* | -3,16x10* | -0,90x10% 96 %

Tabla 4.6: Comparacion entre K™ y KO calculadas antes y después del recocido.

@) 4 KHOP) Como

Atn nos queda por analizar la contribucion magnetocristalina K,
explicamos en la seccién 4.1.4 no podemos discriminar esta contribucion de las demas.
Si la consideramos del mismo orden que la contribuciéon magnetocristalina en el plano

quop) medida.

Kz(xy), la suma K™ + K1) 1o es suficiente para explicar la

Por otra parte sabemos que las muestras con sustrato de STO cubicas, con lo
cual, no hay contribuciéon magnetocristalina a la anisotropia fuera del plano y ademas,
K™=0 por ser nula la deformacién. Sin embargo, la muestra 0,11-36nm-STO tiene

tOP
una K. u(

) distinta de cero.
Toda esta informacion nos hizo pensar en la posibilidad de alguna otra contribuciéon

a esta anisotropia. En la discusion de los resultados (seccién 4.4) presentaremos una
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idea relacionada al desorden introducido en la matriz de hierro, por la formaciéon de

pares Ga-Ga para explicar estos datos.

g b
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o

Figura 4.16: K 4(“’) vs. concentraciéon para tres grupos de muestras de 36 nm: muestras crecidas
sobre ZnSe sin recocidas y sin recocer, y muestras crecidas sobre STO.

Por completitud presentaremos las anisotropias restantes (Ki(xy) y Ki([r )) para estos
grupos de muestras. En la figura 4.16 se presentan los datos de K i(gcy). Se puede observar
que para las muestras recocidas los valores permanecen alrededor de los de las muestras
originales. Para las muestras crecidas sobre STO el cambio de signo (y por la tanto la
rotacion del eje facil de la [100] a la [110]) se produce para una concentracién menor

(x ~0,09) que la de las muestras sobre ZnSe (z ~0,17).
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Figura 4.17: K vs. concentracion para tres grupos de muestras de 36nm: muestras crecidas
sobre ZnSe, muestras recocidas y muestras crecidas sobre STO.

La figura 4.17 exhibe la anisotropia uniaxial en el plano para los tres grupos de

muestras. Para las muestras recocidas se produce un aumento de la misma para x=0,18.
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Recordando, como se explico en la seccion 4.1.2, que el origen de esta anisotropia tiene
que ver con la distribucion orientada de los enlaces libres del sustrato, este tdltimo
dato implicaria que algo cambia en la interfaz después del recocido. El sustrato STO
posee enlaces libres en las dos direcciones perpendiculares y por lo tanto no genera esta
anisotropia uniaxial, hecho que se verifica en las mediciones donde resulta cero para

todas las concentraciones.

4.4. Discusion

. . : opP
Como explicamos en la secciéon anterior, KO

no puede ser explicado en su to-
talidad por una contribuciéon magneto-elastica y una contribucién magnetocristalina.
Otro factor que puede influir en las anisotropias es la formacién de pares Ga-Ga den-
tro de la matriz de hierro. Existe un modelo fenomenolégico presentado por Cullen
et al. [2], en el que se propone la formacién de pares de galio como responsable de la
reduccion de la anisotropia ctbica con la concentracion en FeGa bulk (ver apéndice
A). Se postula la existencia de pares Ga-Ga orientados al azar en cualquiera de las
tres direcciones <001>. Estos defectos producirian en los &tomos de hierro vecinos una
tendencia a alinear su momento magnético en forma paralela o perpendicular al eje
del par Ga-Ga. De esta manera se crea una anisotropia uniaxial local que puede estar
orientada en cualquiera de los tres ejes <001>. Se agrega un término a la energia libre,
que tiene en cuenta la anisotropia local generada por estos pares Ga-Ga. Calculando la
respuesta promedio a un pequeno campo externo aplicado perpendicularmente a una
direccion (100) obtienen la susceptibilidad transversal que puede ser relacionada al
término suplementario en la energia libre. Finalmente, resulta la siguiente anisotropia
efectiva:

4K? 4

Keff = Kl — —ad2x

4.14
A (4.14)

donde K.¢s es la anisotropia ctbica efectiva, K, es la anisotropia ctbica del hierro, K
es la anisotropia asociada a los pares de galio, Ay es la constante de intercambio y aqy
es la dimension del par Ga-Ga (tipicamente 2 veces el pardmetro de red) .

Para testear el modelo en nuestras muestras hemos graficado la anisotropia tetra-
gonal en funcién de az?z*, que seria la cantidad que contiene toda la dependencia en
concentracion. Los resultados se muestran en la figura 4.18 para el grupo de muestras
de 36 nm y luego el grupo de 70 nm de espesor.

Se puede observar claramente la dependencia lineal de la anisotropia tetragonal
con a?x?, sobre todo para las muestras de 70 nm. Esta es una excelente confirmacion
de que el modelo describe apropiadamente nuestras muestras. De la pendiente de los

ajustes lineales realizados se extrajo el valor de K, que es la anisotropia asociada a
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Figura 4.18: Kfl(xy) vs a2z* donde a, es la dimension del par Ga-Ga (tipicamente 2 veces el
parametro de red) y z es la concentracion de Ga. Para las referencias en material masivo los valores
de K¥ fueron extraidos de [71] y los parametros de red de [27].

los pares Ga-Ga resultando en los valores (3,540,2)x10” J/m?® en el caso del bulk,
(3,5640,01)x 107 J/m? para las muestras de 70 nm y (3,540,6)x107 J/m? para las
muestras de 36 nm. Los tres valores resultan indistinguibles entre si, indicando esto
que la contribuciéon de los pares de Ga-Ga es constante para todos lo espesores. Para
estos calculos se utilizo Ag=1,6x1071! J/m, valor reportado en la referencia [73]. aq se
tomo igual a dos veces el pardmetro de red, para nuestras muestras estos parametros

se exhiben en el capitulo 3 y para el bulk los datos se extrajeron de la referencia [27].

Lo anteriormente explicado indica que el modelo funciona para la anisotropia te-
tragonal. Ahora, en relaciéon a la anisotropia fuera del plano, nosotros proponemos la
existencia de una orientacion preferencial para los pares Ga-Ga, que es la direccion del
crecimiento ([001]). Esta situacion conllevaria a un desbalance en la cantidad de pares
en las direcciones [100] y [010] con respecto a la direccion [001]. Existirian méas pares
en la direccion [001] que en la otras dos. Luego, habra una cantidad de pares en la di-
reccion [001] balanceados, es decir, que encuentran pares correspondientes en las otras
dos direcciones, y una cantidad de pares que quedaran desbalanceados. Proponemos a
estos pares desbalanceados como responsables de la generaciéon de una contribucién a
la anisotropia fuera del plano. Cabe aclarar que hacemos la suposiciéon también, de que
los pares Ga-Ga generan una anisotropia local paralela a su eje.

Recientemente se ha publicado un trabajo de dinamica molecular de primeros prin-
cipios [40], en el que se calcula, entre otros factores, la cantidad de pares de Ga en
cristales de la fase B2 y de la fase DO3 en funcion de la concentracion (ver figura
4.19(a).) Tomando la curva de los pares de B2 y realizando una interpolacion de los

puntos graficados, se puede estimar la cantidad de pares balanceados para una dada
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concentracion. Dividiendo esta magnitud por el niimero de sitios sobre los que se hi-
cieron las calculos (128 sitios por ser una red bee de 64 celdas) se puede calcular la

densidad de pares balanceados dy,; si el cristal fuera completamente de la fase B2.

[T T T T T

N(DO,)

150 |

-
N
o

& B2 pairs
(=2} (1=}
o o

DO,
s

o

0 5 10 15 20 25
at. % Ga

Figura 4.19: a) Cantidad de pares de Ga en cristales de la fase DO3 y B2 obtenidos a partir
de calculos de dindmica molecular de primeros principios. Figura extraida de la referencia [40].

(OP)

Atribuyendo el excedente en K,  ’ a una cantidad de pares desbalanceados en el

eje z, la densidad de los mismos 0,5 Se puede calcular mediante la ecuacion:

(Kz(LOP) _ Kme)

Ounbal = % (4.15)

Como ejemplo calculamos esta cantidad para las muestras de 70 nm ya que en ellas
conocemos K™¢ con exactitud. Los resultados se muestran en la tabla 4.7. Mirando la
columna desbalance (Jynpar/9bar) s€ puede ver que un desbalance de pares es significativo

(de entre 40 % y 70 %).

Muestra K Q(LOP) Kme K 5 5 Desbalance=
[J/mg] [J/m3] [J/mg] bl unbal Ounbal / Obal
0,14-80nm | -11,4x10* | -3,7x10* | -3,5x10" | 0,005 | 0,002 0,43
0,18-55nm | -37,0x10* | -8,8x10* | -3,56x10" | 0,012 | 0,008 0,65
0,20-65nm | -46,8x10% | -8,3x10* | -3,5x10” | 0,016 | 0,011 0,68

Tabla 4.7: 6y,

Sunbal Yy desbalance para un grupo de muestras con espesor nominal de 70 nm.
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4.5. Conclusiones

Hemos logrado cuantificar las anisotropias magnéticas de peliculas delgadas de
Fe;_1Ga, crecidas sobre ZnSe/GaAs(001) en funcion del espesor y concentracion.

En primer lugar se verifico) que en las peliculas delgadas, la anisotropia tetragonal
Ki(zy) posee el mismo signo (y por lo tanto mismo eje facil) que el material masivo a
la misma concentracion.

En lineas generales, la anisotropia uniaxial en el plano K posee el mismo signo
que en peliculas de Fe/ZnSe salvo para espesores muy pequenos. La razon de esta
rotacion permanece desconocida.

También hemos podido comparar las anisotropias de estructuras distorsionadas con
las de estructuras relajadas (muestras recocidas y muestras crecidas sobre STO). Esto
nos permitié en primer lugar detectar la gran anisotropia fuera del plano K en 1a
muestras crecidas sobre ZnSe y su correlacién con la distorsion estructural. El acople
magneto-elastico contribuye a esta anisotropia pero no es suficiente para explicar su
gran intensidad.

Se propuso como contribucién extra la anisotropia local generada por pares Ga-Ga,
que por un lado explica muy bien la reducciéon de la anisotropia tetragonal KZ(W) con
la concentracion y por el otro, si existiera mayor cantidad de pares en la direccion [001]

K&OP). Este desbalance en la

que en las direcciones [100] y [010], permitiria explicar
cantidad de pares en la direccion [001] es una situacion metaestable que produce tanto
una distorsion tetragonal como una fuerte anisotropia fuera del plano. Un pequeno
desbalance, del orden del 10 % produce una gran anisotropia. Para el analisis de esta

idea nos hemos basado en el modelo fenomenolédgico de Cullen [2].



Capitulo 5

Medicion de las constantes de acople

magneto-elastico

5.1. Introduccion

La magnetostriccion, tal como fue definida en el capitulo 1, es apropiada para descri-
bir la deformacion inducida por la magnetizacion en materiales masivos. Las peliculas
delgadas, sin embargo, estan rigidamente unidas a un sustrato, y no pueden cambiar
su longitud libremente. En su lugar, la tensiones magneto—elasticas o magnetostricti-
vas se acomodan hasta ser compensadas por las tensiones elasticas, y la deformaciéon

resultante es una curvatura que depende de la rigidez del sustratol4] (ver figura 5.1).

Figura 5.1: Efecto del acople magneto—elastico en material ma-

(a) (b)
:M:U Ifl sivo y en peliculas delgadas. (a) El acople magneto—elastico resul-
L

ta en una deformacion magnetostrictiva A = AL/L en material

masivo. (b) La presencia del sustrato produce tensiones magnetos-

. trictivas que finalmente generan una curvatura. El coeficiente de
| M = acople magneto—elastico B puede ser calculado a partir del radio

de curvatura R. Figura extraida de la referencia [4].

Por lo tanto, el concepto de magnetostriccion debe ser evitado en el tratamiento de
films ferromagnéticos. En su lugar es preferible el uso del coeficiente de acople magne-
to—eléastico B, que representa la tension magnetostrictiva. Para ilustrar el significado
de este coeficiente, imaginemos un sistema cristalino con simetria ciibica fuera de su
posicion de equilibrio bajo la influencia de ciertas fuerzas que cambian la forma del
cristal. El coeficiente B cuantifica el cambio en la anisotropia magnética a causa de la
deformacion.

Aligual que A\, B varia con la orientacion cristalografica. Para una estructura cibica,
existen dos direcciones principales: la [100] relacionada a By y la [111] relacionada Bs,

como serd detallado méas adelante.

67
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En este capitulo reportamos las mediciones del acople magneto-elastico por el méto-
do de deflexion de cantilever, para una serie de peliculas delgadas de Fe; _Ga, (espesor
nominal de 75 nm) crecidas sobre ZnSe/GaAs(001). También discutimos los resultados
en comparacion con los del material masivo. Para este propoésito introduciremos prime-
ro algunos elementos de elasticidad y propiedades magnéticas en sistemas cristalinos.
Luego haremos un repaso de la literatura acerca de este acople en Fe masivo, Fe;_,Gay
masivo y peliculas delgadas de Fe/ZnSe. También explicaremos sintéticamente los as-
pectos principales de los céalculos de primeros principios para esta clase de sistemas.
Finalmente presentaremos nuestros resultados y los contrastaremos con el contexto

anteriormente establecido.

5.1.1. Componentes de tensiéon

La tension mecanica mide la intensidad promedio de las fuerzas internas en un ma-
terial. La dimension fisica de la tension es fuerza por unidad de area. Para ejemplificar
el concepto, imaginemos la aplicacion de una fuerza a un sélido en un punto ) como

se muestra en la figura 5.2.

Proyeccion de la fuerza interna

y resultante AF en los
ejes {x,y,z } para
» A4F) obtener sus AF y ?
componentes normales A
< y tangenciales N
—> n//x
Q n v
AF,

Figura 5.2: Proyecciones de la fuerza resultante utilizadas para calcular la tension.
Extraido de la referencia [74].

Elegimos un area elemental A A alrededor de ), con su vector normal en la direccion
x. Esto nos permitiré calcular los elementos de tension relacionados al eje x. Definimos
los tres componentes x de tensiéon en el punto () tomando los limites cuando al area

tiende a cero de los cocientes de fuerza sobre unidad de area.

AF. AF, AF,

= lim —=% Opy = llm 0., = lim
AAS0 AA T aaS0 AAC 2 A4S0 AA

(5.1)

Umx

Si elegimos el area infinitesimal AA con el vector normal en y o z obtendremos los
otros seis elementos de tension: Oyys Oyas Oyzy Ozzy Ozz Y Ozye
Los nueve elementos de tensiéon se pueden acomodar en una matriz de 3 x 3 que

forma el tensor de tensiones o:
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Ozx Ogzy Ogz
Oyy Oyz

Ozx Ozy Ozz

A partir de la condicién de equilibrio del momento se puede mostrar que o,y = 0y,

Opz = 0.3 Y Oy, = Oy, siendo o un tensor simétrico.

5.1.2. Componentes de deformacién

La deformaciéon es una medida normalizada que representa el desplazamiento de
particulas de un cuerpo relativo a su posicién de equilibrio. Existen dos tipos: el ex-
tensional (normal o axial) que mide la deformacién a lo largo del eje donde se aplica
la fuerza y el de corte (lateral) que mide la deformacion en un eje perpendicular al de

aplicacion de la fuerza.

Componentes extensionales

(b) Configuracién deformada

(a) Configuracion no deformada

Figura 5.3: Paralelepipedo sin deformar y deformado de un material en 3D. Las
componentes de corte son cero por lo cual los dngulos se preservan. El cambio en las
dimensiones del paralelepipedo estan exageradas para una mejor visualizacion. Figura
extraida de la referencia [75].

Consideremos un pequeno paralelepipedo de material alineado con los ejes {x, y, z},
como se muestra en la figura 5.3(a). Los lados del paralelepipedo tienen dimensiones
Az, Ay y Az, respectivamente, en la configuraciéon no deformada. El paralelepipedo
pasa a tener una configuracion deformada como se exhibe en la figura 5.3 (b) pero
todos sus angulos siguen siendo rectos. La configuracion deformada tiene dimensiones
Ax+ Au, Ay+ Av y Az+ Aw, respectivamente. Las componentes de tensiéon promedio

se definen por:
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_ Ar+Au—-Azr  Au CAy+Av—-Ay  Av Az+Aw—Az  Aw

v Az T AW Ay B A_y’ezz - Az A
(5.2)

Los valores puntuales, en la esquina P del paralelepipedo, se obtienen pasando al limite

cuando las dimensiones tienden a cero:

Au  Ou Av  Ov Aw  Ow

x:}c:lim_:_, :l/Hl—:—7 Zzzfm—:_ 53
¢ =0 Ax Oz w350 Ay Oy ‘ =0 Az 0z (5:3)

Componentes de corte

Las componentes de corte miden los cambios en los angulos cuando el material se
distorsiona debido a una tensiéon de corte. Para definirlos es necesario observar dos

direcciones que forman el plano que se distorsiona.

(a) Vista 3D (b) Vista 2D (c) Deformacion 2D
en el plano xy

R T Rl

T 21

=
Il
a
i
a
e
{Q——

P’ Q'

Y medido en radianes

P ,c—

X

Figura 5.4: Deformacion de corte promedio en el plano z, y sufrida por un para-
lelepipedo a causa de una tension de corte 7. Figura extraida de la referencia[75].

La figura 5.4 (a) un cubo de material que sufre una deformaciéon puramente de corte
en el plano x, y. Mirando a lo largo de la direcciéon z podemos describir el proceso a
través de la vista en dos dimensiones de la figura 5.4 (b, ¢). Bajo la accion de una
tension de corte o, = 0y, = 7, €l angulo formado por PQ) y PR, originalmente /2
radianes, se transforma en /2 — 27 radianes. Este cambio se toma como la definicion

de la deformacion de corte promedio asociada con las direcciones x e y:

Yoy = (5.4)

Por convencion 7, es positivo si el angulo Z{PQ, PR} decrece; de esta manera una
deformacion positiva corresponde a la tension positiva. Supongamos que el rectangulo
ABCD de dimensiones Az y Ay alineadas con los ejes x e y respectivamente, sufre una
deformacion de corte como se representa en el esquema 5.5. el rectangulo original se
convierte en un paralelogramo A’ B'C"D’, cuyos lados no estan necesariamente alineados

con los ejes.
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LY
D/
] C/ Deformado

Ty |y=12 Vet )

Vp Ve \ &/FY
1

-
& ,p A
VB
No deformado W . Ay
y ™
B
A i, -
Uc
Ug >
X Uy

Figura 5.5: Esquema utilizado para calcular la deformacion de corte promedio
sobre el rectangulo ABCD a partir de los datos de desplazamiento desde la esquina.
Extraido de la referencia [75].

Nuestro objetivo serd el de calcular la deformacion de corte promedio vz, = 7 en
términos de los desplazamientos de las cuatro esquinas. Observamos que v = %(’71 +72),
donde 7, y 72 son los angulos indicados en la figura 5.5, con sentidos positivos. Tenemos:

v — VA Avga Uc — Uy Auca

t = = t = = 5.5
atl ug —uy Az + Augy’ a2 ve—va  Ay+ Avey’ (5.5)

Asumimos que las deformaciones son infinitesimales . Consecuentemente v; < 1
y 72 < 1, de donde tany; ~ =7 y tany, ~ 5. De igual manera, Augy, < Az y

Avga < Ay. Introducir estas simplificaciones en (5.5) lleva a:

av __ . __ 1 1 AUBA AUC’A . 1 [/ Av Au

Para definir la deformacion de corte v, en el punto P pasamos al limite en la

expresion de la deformacion promedio (5.6) haciendo tender Az y Ay a cero. En este

limite, esto da la suma de las derivadas parciales cruzadas:
1 /0u Ov
w== |75t 5 ) =V 5.7
El procedimiento puede ser repetido en las otras direcciones donde se obtiene:

_ Loy dwy _ _ (0w Ow) (5.8)
Twe=9\9: Ty ) " v =T o \ar T ) T '

Los nueve componentes de deformacion, 3 extensionales y 6 de corte, pueden ser

acomodados en una matriz 3 x 3, que constituye el tensor de deformaciéon e que es
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simétrico:
€xe Yoy Taz €xx €Exy Cxz
E= | Yoy Gy Vyz | T | Cay Cyy Cyz
Vez Vyz €zz €xz €yz €zz

5.1.3. Relacién entre tension y deformaciéon

Para relacionar la tension y la deformacion de manera rigurosa, es necesario de-
finir la densidad de energia elastica f.,; como funciéon de los elementos del tensor de
constantes elasticas ¢;;; y del tensor simétrico de deformacion e. Manteniendo hasta el

segundo orden en la deformacion, f.; queda escrita como [76]:

Jetastic = 5 Cigkl iRl (5.9)

La tension estard dada por la derivada parcial de la energia elastica con respecto a

la deformacion:

8.](‘elastic 1
Tij = T Oey, = 5 CiskiChl (5.10)

5.1.4. Densidad de energia elastica y magneto-elastica

Z A g Para la descripcion de las densidades de energia elas-

7 / tica feastic Y magneto-elastica f,,. utilizaremos el siste-

7 v ma de coordenadas exhibido en la figura 5.6. La mag-

- @f_/ netizacién se define como M = M;(an, g, crg) siendo

a1 = senflcoso, ay = senflseng y ag = cosb.
Figura 5.6: Sistema de En el Apéndice B se detallan las expresiones para

coordenadas elegido para fetastic Y fme correspondientes a estructuras cubica y te-
la ecuacion (5.12). tragonal. La simetria tetragonal requiere el uso de seis
constantes elésticas y cuatro constantes de acople magneto-elastico mientras que la cu-
bica utiliza 3 constantes elasticas y dos de acople magneto-elastico. Nuestras muestras
se encuentran deformadas tetragonalmente con lo cual, el tratamiento més adecua-
do seria el de utilizar las expresiones que tengan en cuenta esta configuraciéon. Sin
embargo, la gran cantidad de constantes necesarias para definir el sistema en el caso
tetragonal dificulta el tratamiento. Dado que la distorsiéon de las muestras utilizadas
es pequena (menor al 0,5 % en la mayoria de los casos) como se detalla en el capitulo
3, simplificaremos el problema asumiendo una estructura ciibica para analizar nuestras
mediciones.

En este caso se obtiene, para la densidad de energia elastica, manteniendo hasta el

segundo orden en la deformacion (ver apéndice B):
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. 1 1
eclzl‘)sztcic = 5011 (Eiz + ezy + Eiz) + 612(6365561/9 + €yy€zz t EIQCEZZ) + 5044(63231 + Egz;z + Eiz) (511)

donde ¢;; son las componentes del tensor de deformacion.

Y para la energia magneto-elastica, manteniendo hasta el primer orden en la deforma-
cién, primer orden en los coeficientes de acople magneto-elastico y segundo orden en

los oy:

cubic 2 2 2
o = Bi(€gp] + €y + €:.05) + Ba(€y.0003 + €010 + €5,0103) (5.12)

donde los B; son los coeficientes de acople magneto-elastico.

cubic ;2 : cubic
En fg¢%c  (ecuacion (5.11)) el orden 2 es el menor para los a; mientras que f°

(ecuacion (5.12)) el orden 1 es el menor para los «;.

5.1.5. Relaciéon entre el acople magneto-elastico y la magnetos-

triccion

Para encontrar la magnetostricciéon de muestras masivas debemos hallar los compo-
nentes de deformacion ¢; que minimizan la suma f,,. + feastic.- Este procedimiento de
minimizacién es equivalente a la condicion de que las tensiones magnetostrictivas sean
compensadas por las tensiones elasticas que se desarrollan en el material. Las tensiones
magnetostrictivas se obtienen a partir de las derivadas parciales de f,,. con respecto a

las deformaciones. Con esta minimizacion se halla el vinculo entre Ajgg, A111 v By, Bs

61, 77):

2 B 1 By
by _ _ - S A = ———- 5.13
100 — 3 c1 C1o ) 111 3 Ca ( )

Los prefactores 2/3 y 1/3 aparecen, porque Ajgp (A111) se define el cambio de lon-
gitud medido en las direccion [100] ([111]) debido a la magnetizacion en esa direccion
partiendo de un estado ideal demagnetizado. Este estado demagnetizado se asume ca-
racterizado por una distribucién isotropica de la magnetizacion en los ejes faciles. Esto
introduce factores a?(demag) = 1/3 y a;aj(demag) = 0 en la ecuacion (5.12) para el

estado de referencia demagnetizado [4].

Las constantes elasticas de nuestros films se tomaron iguales a las del material

masivo. En la referencia [59] se presenta fuerte evidencia de esta afirmacion.
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5.1.6. Diferencias para el acople magneto-elastico en material

masivo y peliculas delgadas

La primera evidencia experimental de la presencia de una componente interfacial
en el acople magneto-elastico de una muestra ferromagnética fue presentada por Sun
y O’Handley [78]. Los autores midieron la influencia de una tension externa sobre
la anisotropia de varias aleaciones amorfas. Encontraron que la magnitud del acople
magneto-elastico cerca de la superficie era mayor y se desviaba de los valores respectivos
para material masivo, por factores de 2 6 3. Mas tarde, esta supuesta contribucion
superficial a la anisotropia fue atribuida a un coeficiente magneto-elastico superficial
Bg que introduce una correccion al coeficiente magneto-elastico efectivo, de la siguiente

manera: Bess = By, + Bs/dp, donde dp es el espesor de la pelicula magnética [79).

La dependencia lineal de la densidad de energia magneto-elastica con la deforma-
cion, como se puede apreciar en la ecuacion (5.12), indica que éste parametro influye
de manera significativa en la anisotropia magnética. En peliculas ultrafinas el desajuste
entre la pelicula y el substrato, a menudo alcanza valores entre cero y tres por ciento por
lo cual se deben considerar correcciones dependientes de la deformacion al coeficiente de
acople magneto—elastico [80, 81|. La correccion en su forma mas simple agrega un tér-
mino lineal en la deformacion, Bicss = Bipur + De. Esta formula fue aplicada con éxito
para explicar la dependencia del acople magneto—elastico con la tensiéon en peliculas
delgadas epitaxiales de Fe(100) de 100 nm de espesor [82]. Se encuentra que la correc-
cion de B; puede llegar a cambiar la magnitud y signo del acople magneto—elastico
incluso para deformaciones menores al 1 %. Si tomamos en cuenta la correccién debido
a una contribucién interfacial y luego la dependencia con la deformacion, la ecuacion

para el B medido (B.fy) seria:

Beff = Bbulk—FBs/dF—i-DE. (5.14)

El rol de la formacion de aleaciones para el acople magneto—eléstico fue estudiado
para aleaciones de CoPd en multicapas [83-87|.Los autores encuentran que el acople
magneto-elastico en estas multicapas no esta gobernado por las propiedades magne-
tostrictivas del Co, sino por aquellas de la aleacion CoPd. Adjudican este efecto a la
hibridizacion electronica entre el Co y el Pd y a la posibilidad de la formaciéon de

aleaciones Co-Pd en la interfaz (84, 87].

Finalmente, otro mecanismo que puede modificar el acople magneto-elastico es la
morfologia del film. Kim y Silva estudiaron la magnetostriccion en films policristalinos
de permalloy usando un tester 6ptico de gran precision donde el ruido de fondo es
tipicamente del orden de 107 . Este tester emplea un campo magnético alterno en

el plano y la deflexion de un haz laser para medir la magnetostricciéon. Se reporté un
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incremento en la magnetostriccion desde esencialmente cero a valores negativos en el
orden de —2 x 1079 para peliculas de espesores menores a 7 nm [88]. La desviacion de
los resultados con respecto al material masivo fue correlacionada con el incremento de
la rugosidad en la superficie, aunque la influencia de tensiéon residual no fue excluida
del todo.

En conclusion, esta discusion de algunas peculiaridades del acople magneto-elastico
en peliculas ultrafinas revela que, en general, debe esperarse un comportamiento distin-
to al de los valores en el material masivo. Para explicar estos efectos se hacen necesarios
modelos fisicos que vayan més all4 de una simple dependencia en deformacion de la
densidad de energia magneto-eléstica y la contribucion superficial puede llegar a ser

significativa en comparacion a los valores en material masivo.

5.1.7. Técnicas de medicién de la magnetostriccion y del acople

magneto-elastico

Una extensa revision de las técnicas que pueden usarse para medir la magnetos-
triccion y el acople magneto-eléstico en material masivo se presentan en las referencias
[16, 89, 90]. En lo que sigue resumiremos métodos directos en indirectos que han sido
aplicados en el estudio de propiedades magneto-elasticos.

Los métodos directos evalian la deformacion o la torsion magnetostrictiva para
determinar las constantes magnetostrictivas.

Para material masivo, técnicas de sensado de deformacion (conocidas como técnicas
de strain gauge) han sido utilizadas para medir el cambio en la longitud de una muestra
durante el proceso de magnetizacion. A partir del cambio relativo en longitud, medido
a lo largo de cierta direcciéon cuando la magnetizacion se encuentra a lo largo de otra
direccion, todas las constantes magneto-elasticas de estructuras ciibicas o hexagonales
pueden ser determinadas [4].

Alternativamente, la muestra de material masivo se puede hacer parte de un capa-
citor plano, y los cambios magnetostrictivos en la longitud de la muestra pueden ser
medidos con gran sensibilidad.

La tension magnetostrictiva de muestras de material masivo ha sido medida usando
técnicas que involucran fibra 6ptica [91, 92|. La muestra se emplea como obturador en
el camino de la luz dentro de una fibra 6ptica. Luego una deformaciéon magnetostrictiva
oscilante en el tiempo modula la intensidad de la luz [93].

La dependencia de la corriente tiinel, entre una punta y la muestra, con la distancia
entre ellas ha sido utilizada para medir la magnetostriccion en el modo de operaciéon de
loop cerrado [94, 95]. Sin embargo, el experimento tinel es extremadamente sensible
al ruido electréonico y vibracional, razéon por la cual este experimento no superd la

sensibilidad de las técnicas Opticas o capacitivas|94].
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Para muestras masivas en forma de cintas y cables, se ha demostrado que el efecto
Wiedemann permite una determinacién muy precisa de la magnetostriccion de satu-
racion de muestras elasticas y magnéticamente isotropicas [16]. La idea bésica de este
efecto es medir la torsion inducida en un cable cuando es magnetizado a lo largo de
su eje y una corriente lo atraviesa. La corriente induce un campo magnético circular,
orientado de manera perpendicular al eje del cable. La magnetizacion del cable va a ser
deflectada por el campo magnético efectivo. Una tension magnetostrictiva se induce en
la seccion transversal del cable, y éste finalmente se retorcera [16].

Cuando se trata de muestras con sustrato, el acople magneto-elastico ha sido medido
sensando la curvatura que adquiere la muestra cuando se le aplica un campo magnético
externo. Este experimento da informacion directa acerca de los coeficientes de acople
magneto-elastico [4].

Es importante notar que cuando se trata de muestras de material masivo, los méto-
dos directos dan informacién del coeficiente de magnetostriccion A. Si deseamos extraer
el coeficiente de acople magneto-elastico B necesitaremos dividir A por una expresion
que involucra las constantes elasticas como se expone en las ecuaciones (5.13). Por otra
parte, cuando se trata de muestras con sustrato, la técnica de medicion de la curva-
tura nos permitird extraer B de forma directa, lo cual es una gran ventaja ya que el
error relativo es mucho menor comprado con las técnicas de medicién indirectas que se
decriben a continuacion.

En los métodos indirectos, se aplica una tension externa a las muestras en forma
de compresion, elongacion o flexion. La elongacion de las muestras producirda un cam-
bio en la anisotropia efectiva debido al acople magneto-eléstico (efecto Villari) [16]).La
idea principal de estos métodos indirectos es explorar la contribucion del acople magne-
to—elastico a la anisotropia magnética. El cambio en la anisotropia magnética puede ser
investigado a través de susceptibilidad inicial, la forma de la curva de magnetizacion,

dispersion de luz Brillouin o resonancia ferromagnética.
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5.1.8. CaAlculos de primeros principios para el estudio de la

magnetostricciéon

Los estudios de primeros principios son ampliamente utilizados para investigar el

efecto del orden estructural en la magnetostriccion.

50 Estos célculos hacen uso del hecho de que

Ao = 128 a)
100 = ppm . 1. .
a0t en sistemas cibicos, el coeficiente de magne-
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Eiot con la deformacion [97]:
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Figura 5.7: Ejemplo da la variacion = gm (5.15)
de Eprca v Ewor con la deformacion e tot
utilizados para calcular A. En este caso

i i Como d?Ey,/de* es siempre positivo para es-
el sistema era Fegs 5Gaq7 5. Extraido de tot pre p p
la referencia [96]. tructuras estables, A tendré el mismo signo
de la pendiente de la curva Ey;c4 vs. €. Clara-
mente, el mayor reto en la determinaciéon de esta constante usando técnicas de primeros
principios seré la obtencion de un resultado confiable para Ejy;c4, que es tipicamente
muy pequeno y requiere gran precision para trabajar con el término del acople espin-
orbita (SOC). La figura 5.7 muestra un ejemplo de la variacion de Ey;ca v Eior con la
deformacién € utilizado en el célculo de A para el sistema Fegy 5Gayr 5, extraido de la
referencia [96]. Se puede ver que Eyca y Eiop tienen escalas muy diferentes, la escala
de la primera en muy pequena en comparacion con la escala de la segunda.

Para poder entender los factores mas influyentes en el incremento de la magnetos-
triccion del FeGa con respecto a la del Fe, es conveniente recordar la ecuaciéon a menor

orden de la contribucion del SOC a la energia total [98]:

Cu - Co

donde o y u representan los conjuntos de estados ocupados y desocupados respectiva-

ESoC _ _(6)222]@@—5@)] (5.16)

mente. £ es una constante, & es el momento angular de espin y L es el momento angular
orbital. ¢, y (, son las energias de los estados ocupados y desocupados.

De las dos ecuaciones anteriores podemos ver que un factor esencial para lograr una
fuerte magnetostriccion es tener una gran cambio en Ey;c4 frente a una deformacion
pequena. Esto puede ser logrado reduciendo la separacion en energia entre los estados
ocupados y desocupados, o sea, el denominador en (5.16).

Para ejemplificar esta idea mostraremos los resultados de los célculos de prime-

ros principios obtenidos en la referencia [96] para una aleacion Fegs 75Gag 25. La figura
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Figura 5.8: (a) Densidad de estados (DOS) proyectada para diferentes orbitales en el
atomo de hierro mas cercano al atomo de galio (Fe(C)) en el sistema Fegs 75Gag 25 (lineas
solidas) en la banda de espin down, en comparacion a los resultados correspondientes el Fe
masivo (lineas punteadas). La linea vertical en E=0 marca la posicion del nivel de Fermi.
(b) Ntumero de estados alrededor del nivel de Fermi (integrado en +0.2 €V) para atomos de
Fe(C) en Fejgo—,Ga, (<25 %). Extraido de la referencia [96].

5.8(a) muestra la densidad de estados (DOS) calculada para distintos orbitales d en el
atomo de Fe mas cercano al &tomo de Ga (denominado Fe(C)) en la banda de espin
down, acompanado por los resultados correspondientes al Fe masivo. Una observacion
obvia para el Fe masivo en la figura 5.8(a) es que el nivel de Fermi yace sobre un valle
en la DOS, y por lo tanto, las energias de anisotropia magnetocristalina inducidas por
la deformacién seran pequenas debido al gran valor de (, — (,. La presencia de Ga
introduce estados no ligados alrededor de Fe(C), principalmente en los orbitales d .,
debido a la débil hibridizaciéon Fe-Ga. La reducida separacion en energia de los estados
alrededor de Er aumenta significativamente la interaccion SOC y, en consecuencia, la
magnetostriccion. Para ilustrar la correlacion entre la magnetostriccion y la disponibili-
dad de estados d en Fe(C) alrededor del nivel de Fermi, el namero de estados integrado
en +0.2 €V en funcion de la concentracion de Ga se presenta en la figura 5.8(b). Es
claro que los valores de N(Er) en la banda de espin down aumenta mono6tonamente
con z, correspondiendo esto a un incremento en los enlaces libres del Fe alrededor de los
atomos de Ga. La tendencia también se correlaciona bien con el incremento monétono

de la magnetostriccion en la figura 1.2(a).
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5.2. Meétodo experimental

El objetivo principal de esta parte del trabajo fue la medicion de los coeficientes
de acople magneto-elastico By y Bs en peliculas delgadas de Fe;_,Ga, crecidas sobre
ZnSe/GaAs(001) usando la técnica de deflexion de cantilever como se describe en el
capitulo 2. Este método consiste en la medicion de la curvatura inducida en una pelicula
con sustrato, por la aplicaciéon de un campo magnético. Para este proposito es necesario
contar con films crecidos sobre sustratos lo mas delgados posible. Consecuentemente
fue necesario fabricar nuevas muestras como se detalla en el capitulo 3. Se creci6 una
serie de muestras sobre un sustrato ZnSe(001) de 100 um de espesor, concentraciones
variando entre £=0.00 y =0.25 y espesor nominal de 75nm. Los detalles se especifican
en el capitulo 2 seccion 3.3.

Se midieron los coeficientes de acople magneto-elastico By y B, de esta serie de
muestras a temperatura ambiente. Todas las mediciones se llevaron a cabo en el Insti-
tuto Max Planck de Microestructura, situado en la ciudad de Halle (Alemania) a través
de una colaboraciéon con Dirk Sander.

Para estas mediciones se asumi6é una estructura ctubica. Como fue formulado por
Kittel [61], los coeficientes de acople magneto-elastico pueden ser obtenidos como las
derivadas parciales con respecto a la deformacion de la energia magneto-elastica. De la

ecuacion (5.12) observamos:

a cubic 8 cubic
me 2 me
Oy = = Biaj, Ty = ——— = By, (5.17)
Oe Oe
TT Ty

donde 0, y 7, son las componentes del tensor de tensiones definidas en 5.1.1. Ahora,

particularizando para la magnetizacion en distintas direcciones:

para M en la direccion [100]  — (o, a, a3) = (1,0,0) = (5.18)
Toy = 0
- ) » L Oz =0
para M en la direccion [110] — (o, a9, a3) = (570 =
Txy = BQ/Q
Ahora necesitamos encontrar experimentalmente o, y
’Y(ancho) Tzy- Analicemos el caso de 0,,. Esta componente puede ser
determinada midiendo el cambio en el radio de curvatura
(‘laréo)— del cantilever que resulta cuando la magnetizacion es ro-

tada desde la direccion x hacia la direccion y (ver figura
Figura 5.9: Cantilever

k 5.9). Bajo estas condiciones y asumiendo un sustrato elas-
sujetado en su ancho.

ticamente isotropico o,, puede ser calculado como [4]:
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Yo
6(1 + l/s)dp

Oz =

1 Mlargo 1 Mancho
— — | = 5.19
(=) (&) 619

donde Ys el modulo de Young del sustrato y vg es el cociente de Poisson del sustrato,
y ambos se calculan para la direccién de crecimiento de la muestra (en nuestro caso
la direccion (001))[4]. ds y dr son los espesores del sustrato y del film respectivamen-
te. R, es el radio de curvatura en la direccion x que se mide como se explica en el
capitulo 2 seccién 2.2. Los subindices en Mjq,90 ¥ Mancno describen la direccién de la
magnetizacion.

Hemos tomado los valores de Y y vg de la referencia [99]: para el calculo de B; utili-
zamos Ys=0.853x 101 Pa v vg=0.312, y para B, usamos Yg=1.213x 10" Pa y vg=0.021.
Finalmente, usando la ecuacion (5.18) se obtiene Bj.

Empleando el mismo procedimiento se mide By, pero colocando la direccion [110]
en el largo de la muestra .

La ecuacion (5.19) es valida para superficies de sustratos de simetria de rotacion de
al menos eje-3 sobre la normal al sustrato. También se asume aplicable la aproximacion

de deflexiones pequenas en peliculas delgadas [100].

5.3. Resultados y discusién

5.3.1. Medicién de B,

Para la mediciéon del coeficiente By contdbamos con cristales cortados apropiada-
mente, con la direccion [110] paralela al largo de las muestras. Esta es la direcciéon més
sencilla para cortar la muestra ya que coincide con la direccién de més facil clivado del
GaAs. La figura 5.10(a) muestra la configuracion utilizada para medir la curvatura. Un
ciclo tipico se muestra en la figura 5.10(b). El campo magnético se aplica en primer
lugar 50 segundos a lo largo de la muestra (direccion [110]), luego 50 segundos a lo
ancho y finalmente otros 50 segundos a lo largo.

La figura 5.11 exhibe los resultados. En primer lugar podemos ver que hemos recu-
perado el valor del hierro masivo en nuestras peliculas delgadas. El comportamiento en
funcién de la concentracion es el mismo que el de las muestras masivas, con el detalle
de que nuestra curva parece estar reducida por un factor que aumenta su valor en las
concentraciones mas altas. El cambio de signo ocurre x ~ 0,14 en nuestros films que es
una concentracion cercana a aquella para la cual el cambio de signo ocurre en material
masivo.

Observando la ecuacion (5.14) sin tener en cuenta la contribucion interfacial, la

L : . ) thin il
correccion més simple debida a la deformacion tendrfa la forma: B/ m — pbulk | e
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Figura 5.10: (a) Configuracion utilizada para la medicion de la curvatura. (b) Sefial en los
detectores superior e inferior para 50 segundos de magnetizacion a lo largo de la muestra, luego 50
segundos a lo ancho, y finalmente otros 50 segundos a lo largo.
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Figura 5.11: Coeficiente de acople magneto-elastico Bs para una serie de
peliculas delgadas de Fe;_xGay crecidas sobre ZnSe/GaAs(001), en funcion de
la concentracién x. Todas las muestras tienen un espesor entre 50 y 100 nm.
Las referencias para el material masivo se extrajeron de [23].

donde B;hmf im representa el valor medido, B5“* es el valor para la concentracién
correspondiente en material masivo, D es una constante y € es la deformaciéon, como
se explica en 5.1.6. B se relaciona a la deformacion de corte y deberia estar afectado
principalmente por ésta. Pero nuestras muestras no poseen esta clase de deformacion

como fue comprobado por los experimentos de difracciéon de rayos-x.

Las muestras son demasiado espesas para ser afectadas por una contribuciéon inter-

facial la cual normalmente desaparece luego de algunas monocapas [4].

. . thin fil . . .
Luego, la diferencia B/ "™ — Bbulk parece estar asociada a diferencias estructurales

entre el material masivo y las peliculas delgadas.
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5.3.2. Medicion de B;

Para medir B fue necesario cortar las muestras en la direccion [100]. Como ésta
no es una direccion de facil clivado del GaAs hemos aplicado un corte laser a nues-
tras muestras, llevado a cabo en las facilidades del Instituto Max Planck de Fisica de
Microestructura.

La figura 5.12 muestra los resultados de las mediciones de Bj.
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Figura 5.12: Coeficiente de acople magneto-elastico By para una serie de
peliculas delgadas de Fe;_xGay crecidas sobre ZnSe/GaAs(001), en funcion de
la concentracién de Ga z. Todas las muestras tienen un espesor de entre 50 y
100 nm. Las referencias del material masivo fueron extraidas de [23].

Encontramos para el hierro un valor muy similar al del material masivo. El compor-
tamiento en funcion del contenido de galio es el mismo que el de las muestras masivas,
pero con una dependencia més débil en concentracion.

By esta relacionado con las deformaciones extensionales y debe ser mayormente
afectado por éstas. Luego, hemos intentado la correcciéon presentada en la ecuacion
(5.14) despreciando el término interfacial. La diferencia entre los valores para muestras
masivas y peliculas delgadas en funciéon de la deformacion no posee un comportamiento
lineal, indicando que la correcciéon por deformacion no es suficiente para explicar los
resultados obtenidos.

También en este caso la diferencia Bihmf i _ Bbk parece estar relacionada a dife-

rencias estructurales entre el material masivo y las peliculas delgadas.
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5.3.3. Extension de la técnica para muestras de gran tamano

Cada vez que cortamos una muestra exis-
te el riesgo de destruirla dada su naturaleza
fragil y quebradiza, y atn si esto no ocurre la
inversion de tiempo y esfuerzo en esta tarea
es significativa. Por esta razén decidimos in-
tentar una nueva aproximacion. Trabajamos

con muestras de gran tamano, 2,0 cm X 2,5

cm aproximadamente sujetadas de un extre-

) ) _ mo para tratar de simular una deflexion libre.
Figura 5.13: Configuracion experi-

mental utilizada para la medicién de la
curvatura en muestras de gran tamano.

Las mediciones se tomaron en una posicion
muy cercana al borde libre de las muestras.
La figura 5.13 muestra la configuracion uti-
lizada para la medicion de Bj. Todas la muestras utilizadas tenian la direccion [110]
paralela a un borde, dado que, como se explicoé anteriormente, es la direccion de clivado
facil del GaAs. Para la mediciéon de B, el cristal fue sujetado de manera que la direccion
[100] quedara en posicion vertical. Para la medicion de B el cristal fue sujetado con su
direccion [110] en posicion vertical. Los resultados para ambos coeficientes se muestran
en la tabla 5.1:

B1[MJ/m?] Bo[MJ /m3]
cantilever | cantilever | cantilever | cantilever
cortado entero cortado entero
x=0,000 | -1.7£0.4 | -1.4+0.3 T+ 2 T£2
x=0,135 | -5.4+0.8 -6+1 2.9+0.7 2.1+£0.5
x = 0,200 -5+1 -5+1 -5+1 -9+£2

Tabla 5.1: Coeficientes de acople magneto-elastico By y Bs medidos para los cantilevers enteros
y luego para los cantilevers cortados.

Salvo por un caso, los resultados en los cantilevers enteros son indistinguibles de
aquellos obtenidos en los cantilevers cortados. Esto transforma la técnica en una idea
atractiva que puede ser estudiada en mayor profundidad para encontrar las condiciones

en las cuales no es necesario cortar las muestras.

5.4. Conclusiones

Hemos medido exitosamente las constantes de acople magneto-elastico B; y By de
una serie de muestras de Fe;_,Ga,/ZnSe/GaAs(001) usando el método de deflexion de
cantilever, que proporciona una medicion directa de estas constantes.

En el caso de By se puede observar un comportamiento en concentracion similar al
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de las muestras masivas pero con los valores reducidos y también con una dependencia
mas débil con el contenido de Ga.

Segiin los estudios estructurales, en nuestras muestras se han identificado las fases
estructurales A2 y B2 y se ha descartado la presencia de la fase DOj3 (ver capitulo 3).
La estructura B2 es posiblemente responsable de la gran anisotropia fuera del plano,
hipotesis que hemos modelado aplicando una extension del modelo de Cullen [2]. Pro-
bablemente esta estructura es no es tan influyente sobre el acople magneto-elastico.
Los célculos de primeros principios, presentados por Wu et al. [24], predicen que esta
fase es muy influyente sobre el coeficiente By, pero éstos fueron realizados sobre una
estructura pseudo B2 (estructura con distorsion tetragonal).

Cuando los calculos se repitieron para clisters de B2 insertos en una matriz de Fe
bee, los resultados mostraron una Ajgp muy pequenia y negativa [34].

Un estudio reciente de dindmica molecular de primeros principios (AIMD por sus
siglas en inglés) efectuado por Khmelevska et al. [101], mostré que también la estructura
DOj3 puede producir un gran acople magneto-elastico indicando que la estructura B2
no es tan critica para estos efectos.

Los ultimos trabajos de dinamica molecular de primeros principios [40] han sugerido
que la modificacion de la cantidad de electrones por celda unidad puede prolongar en
concentracion el comportamiento creciente del moédulo de By con lo cual se podrian
alcanzar valores mas altos de este coeficiente de acople magneto-elastico. Por esta
razon, la sustitucion de una pequena cantidad (entre 1% y 2%) de Ga por Cu o Zn
podria incrementar este coeficiente.

En el caso de Bs, el comportamiento en funcién de la concentracion es el mismo
que en muestras masivas, con el detalle de que toda la curva parece estar reducida por
un factor que aumenta su valor para concentraciones altas. El cambio de signo también
se identifica en peliculas en una posicion desplazada levemente hacia concentraciones
més bajas.

Las medicién en muestras de gran tamano parece ser una técnica prometedora a la

hora de evitar el corte de las mismas.



Capitulo 6

Formacion espontanea de dominios

magnéticos en forma de tiras en

peliculas delgadas de Fe;_Gay

6.1. Introducciéon

Cuando un ferromagneto es enfriado por debajo de la temperatura de Curie, su

magnetizacion se divide espontaneamente en regiones llamadas dominios magnéticos

de manera de reducir su energia magnetostatica. Los momentos magnéticos dentro de

cada dominio estén orientados en la misma direccién, pero para dominios diferentes esta

direccion puede variar. Las regiones que separan dominios magnéticos se denominan

paredes de dominio, en ellas la magnetizacion rota, ya sea abrupta o gradualmente, de

una direcciéon a la otra. La estructura de dominios es responsable del comportamiento

magnético en materiales como el hierro, niquel, cobalto, sus aleaciones, ferritas, etc.

Figura 6.1: Visiéon esquematica de un patron de
stripes, la magnetizacion fuera del plano oscila con un
periodo definido ps. 8(z) es el dngulo de la magneti-
zacion con respecto a la direccion y. He, es el campo
magnético aplicado. Ky es la anisotropia fuera del
plano. M es la magnetizacion. Figura extraida de la
referencia [102].
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En peliculas delgadas, el cam-
po demagnetizante tiende a colo-
car la magnetizacion en el plano,
como se explico en el capitulo
4. Por otro lado puede existir
una anisotropia de origen interfa-
cial, magnetocristalina o magneto-
elastico que favorece la magneti-
zacion fuera del plano. La compe-
tencia entre estos dos factores pue-
de generar, para un rango de espe-
sores adecuado, una configuracion

particular de dominios en la cual
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la magnetizacion fuera del plano oscila con un periodo definido. Cuando el sistema
adquiere esta estructura se dice que los dominios tienen configuracion de tiras (franjas,
stripes) (ver figura 6.1). Estos dominios se han detectado para muchos sistemas como
por ejemplo peliculas delgadas de FePt [103|, permalloy [104], etc.

Cuando se aplica un campo magnético de saturacion en el plano y luego se retira,
estas estructuras aparecen. En algunos casos, las franjas se forman siempre en la direc-
cion del campo aplicado lo que implica que no tienen una orientaciéon preferencial en
el plano, si no que su direccion depende de la historia magnética de la muestra. A este
fenémeno se lo denomina anisotropia rotacional |73, 105].

En este capitulo presentaremos en primer lugar algunos conceptos tedricos nece-
sarios para construir un modelo que prediga la aparicion de stripes asi como su pe-
riodicidad. Luego se presenta una caracterizacion magnética de muestras de distintas
concentraciones y espesores a través de ciclos de histéresis y finalmente se procede a
mostrar un estudio de estos dominios mediante las técnicas de microscopia de fuerza

magnética y dispersion magnética resonante de rayos-x.

6.2. Conceptos teéricos

6.2.1. Enmergia libre del sistema

La densidad de energia libre total U,,; del sistema esta compuesta por cinco términos
[48]:

Usot = A(gradm)® + F,,(m) —H.,- M —  1/2Hg- M
——— N—— N—— ——
Intercambio Anisotropia Zeeman Campo demagnetizante ( 6 1)
- O—e:cgo + 1/2(pe - gO)C(pe - EO)
v . ~ J
Esfuerzo externo Acople magneto-elastico

El primer término hace referencia a la energia de intercambio, la cual penaliza el gra-
diente de la magnetizacion. Este término favorece la alineacion paralela de todos los
momentos. A es la constante de intercambio y M la magnetizacion del sistema que
puede ser escrita como M = Mym, donde M, es la magnetizacion de saturacion. El
segundo término corresponde a la energia de anisotropia magnetocristalina la cual, en
general, propicia la alineacion de la magnetizacion con algunos ejes cristalinos. Fj,, es
una funcion de m y varia segin el sistema en cuestion. El término de Zeeman favorece
la alineacion de M con el campo magnético aplicado H,,. El campo demagnetizante
favorece, en el caso de una pelicula delgada, la magnetizacion en el plano. El quinto
término introduce una direccién privilegiada debido al esfuerzo externo; o, es el ten-
sor de esfuerzo externo y e” es el tensor de deformacion inicial. El sexto término se
relaciona con el acople magneto-elastico y trata de minimizar la deformacion elastica

sufrida a causa de H.,, p. es el tensor de distorsion y ¢ es el tensor de rigidez.
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Segiin las ecuaciones de Maxwell, H, y p. deben cumplir:

rot(H,)

div(pHy + M) =0 =0
) =0 Rot(p,) = 0

(6.2)
Div|[é.(p, — €”)]

Aqui hacemos la diferencia de la operaciones de divergencia y rotor escritas en mints-

cula o maytscula dependiendo de si se aplica a un vector o a un tensor respectivamente.

6.2.2. Clasificacion de dominios magnéticos, factor ()

Un parametro importante a la hora de analizar los dominios magnéticos de un ma-
terial es la cantidad adimensional Q = K /K, que es la relacion entre una anisotropia
dada K y la anisotropia producida por el campo demagnetizante K. Para ejemplificar
se puede usar el caso de materiales fuertemente uniaxiales donde K seré la anisotropia
uniaxial. Dependiendo de si ) es mayor o menor que 1 se podran identificar diferentes

estructuras en los dominios magnéticos.

6.2.3. Formaciéon de dominios de franjas débiles () < 1.

La situacion a ser discutida se presenta en la figura 6.2. Se trata de un film de
espesor d y anisotropia fuera del plano K,. Limitaremos la discusion al caso de un

patréon en dos dimensiones que no depende del eje z, y al de un material con () <1.
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Figura 6.2: Vision esquematica de los dominios tipo stripes. K, es la anisotropia fuera del
plano, H., es el campo externo aplicado y d el espesor. El eje z tiene su origen a la mitad del
espesor del film, o sea z = £d/2 sobre las superficies. (a) Caso de una pelicula magnética blanda
(@ <<1). (b) Caso de una pelicula magnética con anisotropia fuera del plano alta. (Q ~1).

La competencia entre el campo demagnetizante y la anisotropia fuera del plano
tendran como punto de equilibrio una configuraciéon en la que la magnetizacion se
encuentra en su mayor parte en el plano con una componente oscilante fuera del plano.
Pero si el espesor es demasiado pequeno, el gradiente de magnetizacion sera demasiado
grande y el término de intercambio impedirda que esta situacion ocurra. Luego, en
este caso, toda la magnetizacion se encontrard en el plano, dado que () <1. Cuando

el espesor aumenta, se llega a una instancia en la que el gradiente de magnetizacion
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disminuye y la configuracion de franjas se hace la méas estable. El minimo espesor para
el cual esto ocurre es el espesor critico d..,.

En la figura 6.2 se presenta los dos casos extremos: para () <<1 la oscilacion
tendra un caracter de flujo cerrado mientras que para el caso de () ~1 las oscilacion

seré esencialmente unidimensional.

6.2.4. Modelo de Muller para la nucleaciéon de stripes

En 1961, Muller y Brown presentaron la primera soluciéon al problema de la nuclea-
cion de dominios en forma de stripes [106, 107], la cual utiliza varias aproximaciones que
se describiran en los parrafos subsiguientes. A continuaciéon se desarrollara el modelo,
utilizando como caso de estudio el sistema presentado en la figura 6.2.

En este sistema, F,,(1m) puede ser escrita como K,,(1—m?), de manera de minimizar
este término de energia cuando la magnetizacion se encuentra en el eje z. En este
contexto y despreciando los efectos de deformacion, las ecuaciones micromagnéticas

pueden ser escritas como [48]:

m x (2AV?(m) + 2K,m.é; + M,H,.é; — M,grad(®,)) = 0 (6.3)

donde los ¢é; son los vectores unitarios a lo largo de la direccion i y ®4 es el potencial
del campo demagnetizante (ver apéndice C).

Limitaremos la discusién al caso de un patrén en dos dimensiones que no depende
del eje y. También se hace la suposicion de que al momento de nuclearse los stri-
pes las componentes m, y m, son pequenas. Entonces el potencial ®; puede tam-
bién suponerse pequeno debido a que es lineal en m, y m,. La tercera componente,
my = \/m puede ser tratada como constante (= 1) a primer orden.

Bajo estas condiciones, la ecuacion (6.3) puede ser linealizada en my, m, y @y,
conduciendo esto, junto con la ecuacion del micromagnetismo (C.2) (ver apéndice C),

al set de ecuaciones diferenciales:

0P,

—2AV?(m,) — 2K, m, + M,H_,m, + MSa— =0,
z
2AV?*(m,) — M Heum, = 0; (6.4)
M, om, Om, ~
Vo, = T T, V2b, = 0;
140 0z 0z
donde @, es el potencial fuera del film. Sobre la superficie, las condiciones de contorno
son:
- Om, Om, o0, O Mm.,
Qg = Py; Mg OMz _ . 9%a 0% M para z = +d/2; (6.5)

oz 0z Oz 0z Lo
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Se proponen soluciones de la forma:

my = Bez(,usernz); my = Cez(,u,sz+nz);

(I)d - Uel(#sm—‘r“z”interior; (I)d = Uel(#sm—‘r“z”emterior;

(6.6)

donde los subindices interior y exterior hacen referencia a la region del espacio de
la que se esta hablando. Se aplican las condiciones de contorno (6.5), se hacen com-
binaciones lineales de las soluciones y so6lo se retienen las soluciones para las que m,
es par en z y m, y ®; son impares en z. Para el caso de K, grande, x adopta dos
valores complejo conjugados (k12 = 14 £ivy) y un valor positivo (k3). En este caso las

soluciones son:

m, = [bysenh(vaz)cos(v12) + bocosh(vaz)sen(vyz) + bssen(ksz)|sen(usz)
m, = [cicosh(vez)cos(vy2) + cosenh(vp2)sen(v2) + czcos(k3z)]cos(pse) (6.7)

&, = [ugsenh(vyz)cos(vy2) + uscosh(vez)sen(vy2) + ugsen(kzz)|cos(pse)

Luego se reemplazan estas soluciones en la ecuacion (6.4) y en las condiciones de
contorno (6.5). Para que el determinante de este sistema se anule y la solucién exista
es necesario fijar un espesor d. Luego, el espesor critico d.. para la nucleacion de stripes
queda definido por el namero de onda ;s (que a su vez define el periodo \), y por el
campo aplicado. Solamente un factor de amplitud queda indeterminado.

Como tltimo paso, el nimero de onda p, es optimizado a fin de encontrar el minimo
d. posible para un dado campo. El resultado es un patrén en forma de franjas donde
la magnetizacion se aleja en forma sinusoidal de la direccién del campo aplicado. La
solucion general depende de tres parametros: el espesor d, el campo aplicado H,, y el
parametro del material Q) = K,,/ K . Luego, se podran definir o bien un espesor critico
para un dado campo H., debajo del cual la magnetizacién es uniforme o un campo
critico para un dado espesor mas allé del cual los stripes no son estables.

Para () pequeno, la soluciéon se aproxima a la expresion analitica [108]:

my = a—dsin (%) sin <E> , My = CL—dcos <E> cos (E) , ©,=0 (6.8)

w w w d w

lo que lleva a la condicién critica:

A/K, L [i=h ,_ LHLM,
-~ r - — - n e
1_h 5 ps(cr) cr 1+ ha co 9 Kn )

de, = 27

La funcién coseno en m, se hace cero en las superficies (z = £d/2). Su derivada no es

cero violando una de las condiciones de contorno (6.5). De todas maneras, la solucién
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rigurosa sigue el comportamiento del coseno. py) es el periodo critico de los stripes.

Para campo cero, py(ery = dep.

6.3. Meétodo experimental

Las muestras con las que se experimento6 son peliculas delgadas de Fe; _,Ga, crecidas
sobre un sustrato ZnSe/GaAs(001). Se trabajo con dos grupos de muestras, uno con
d =36 nm y el otro con d ~70 nm, y cuatro concentraciones para cada grupo. El método

de crecimiento se encuentra detallado en el capitulo 3.

6.3.1. Ciclos de histéresis

Se midieron ciclos de histéresis (magnetizacion M vs. campo magnético aplicado H)
a temperatura ambiente y en distintas direcciones cristalograficas. Para la obtencion
de estos ciclos se utiliz6 SQUID. Algunos de los ciclos presentados fueron medidos con
un magnetoémetro de fuerza de gradiente alterno (AGFM por sus siglas en inglés) con

anterioridad a esta tesis.

6.3.2. Estudios de microscopia de fuerza magnética (MFM)

En remanencia

Como se describi6 anteriormente, algunas particularidades de los ciclos de histéresis
dan indicios de una estructura de dominios magnéticos en forma de tiras. Para inves-
tigar esta hipotesis se realizaron medidas de microscopia de fuerza magnética (MFM),
mediante la cual es posible obtener una imagen de la magnetizacion fuera del plano en
la superficie de una pelicula. La técnica se encuentra descripta en capitulo 2 secciéon 2.3.
Las imégenes se tomaron en un microscopio VEECO Dimensiéon 3100 con una punta
magnética cubierta con Co/Cr (modelo MESP) usando como distancia de lift 20nm.
Se tomaron las imagenes de los dos grupos de muestras y también se analizaron sus

transformadas de Fourier.

Con campo magnético aplicado

En el equipo de MFM es posible aplicar campo magnético in situ, de hasta 300 Oe
en el plano de la muestra. Aprovechando esta facilidad se realizdé un experimento para
visualizar la rotacion de los stripes. Se eligié una muestra particular, 0,14-80nm debido
a que en la direccion [100] el campo de saturacion es muy pequeno (ver figura 6.4(a)) y
por lo tanto es posible saturar dentro del equipo. Al empezar el experimento los stripes
se encontraban alineados en la direccion [010]. Luego se procedio6 a aplicar campo en la

direccion perpendicular ([100]) y se tomaron imégenes para distintos valores de campo.
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6.3.3. Experimentos de absorciéon y dispersion de rayos-x

Estudio de las propiedades electronicas a través de espectroscopia de ab-

sorciéon de rayos-x (XAS) y dicroismo circular magnético (XMCD)

Se realizaron experimentos de XAS y XMCD para comparar las propiedades elec-
tronicas de una muestra 0,18-36nm con las del hierro puro (ver capitulo 2.4.2). Los
mismos se llevaron a cabo en la linea TEMPO del sincrotron SOLEIL situado en la
localidad de GIF-sur-YVETTE (Francia) en una colaboracion con Maurizzio Sacchi.

Se utilizaron para todas las mediciones los bordes de absorciéon Lj 3 del hierro.

Estudio de la periodicidad y anisotropia rotacional a través de experimentos

de dispersidon resonante magnética de rayos-x (XMRS)

Con el objetivo de realizar un analisis mas cuantitativo del periodo de los stripes y
de la anisotropia rotacional se realizaron experimentos de dispersion magnética reso-
nante de rayos-x (XMRS) en la linea SEXTANTS del sincrotron de SOLEIL también
en colaboracién con Maurizzio Sacchi, usando los bordes de absorcion Lo 3 del hierro.
Los principios de la técnica se encuentran descriptos en el capitulo 2.4. Estos experi-
mentos proveen simultdneamente informacién acerca de las propiedades estructurales
y magnéticas de las muestras [109]. La muestra utilizada fue la 0,18-55nm.

Antes de comenzar los experimentos el arreglo de stripes se encontraba alineado en
la direccion [100], perpendicular al plano de dispersion. Por medio de un electroimén,
se aplic6 campo magnético in situ a lo largo de direccion [010] con intensidad suficiente
para rotar los stripes. Llamaremos ¢, y ¢, a las componentes del momento ¢ que yacen
sobre el plano de dispersion y son perpendicular y paralela a la superficie de la muestra
respectivamente. Se realizaron barridos de hamacado para obtener informacion acerca
de la periodicidad de los stripes (ps) siguiendo la ley de difraccion ¢, =42mmn/ps donde

m es un nimero entero.

6.4. Resultados

6.4.1. Ciclos de histéresis

En esta seccidén presentaremos una primera caracterizacion magnética de estas
muestras. Se midieron ciclos de histéresis (magnetizacion M vs. campo magnético apli-
cado H) a temperatura ambiente y en distintas direcciones cristalograficas.

En la figura 6.3 mostramos los ciclos de histéresis para magnetizacion en el plano
(IP) de las muestras de 36 nm, en las direcciones cristalinas [100], [110] y [110]. La
muestra 0,14-36nm tiene el eje de facil magnetizacion en la direccion [100] y el difi-

cil en la [110]. Este eje dificil en la [110] también aparece en peliculas delgadas de
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Figura 6.3: Ciclos de histéresis, medidos por AGFM, para las muestras de 36 nm como se indica
en cada panel. Diferentes colores y simbolos indican las direcciones en el plano a lo largo de las
cuales las mediciones fueron hechas ([100], [110] y [110]).

hierro crecidas epitaxialmente sobre ZnSe [66, 69] y es atribuido a un origen interfa-
cial. Por completitud, hemos medido muestras de 36 nm con concentraciones menores
que =0,14 y todas mostraron el mismo comportamiento magnético que la muestra de
x=0,14. Las similitudes con los films de hierro nos permiten decir que los films de FeGa
con concentraciones hasta x=0,14 tienen el comportamiento propio del hierro con la
adicion de un decrecimiento progresivo de la anisotropia en el plano.

En la muestra 0,18-36nm, la direcciéon [100] se convierte en el eje de dificil magneti-
zacion y la [110] en el facil. Este comportamiento también se observa para la muestras
de 0,24-36nm, pero con una respuesta ain mas isotropica. Finalmente, los ciclos de
la muestra de 0,29-36nm tienen la misma forma para todas las direcciones. Se deduce
que principalmente dos aspectos distinguen a las muestras con x >0,18 de aquellas con

concentraciones menores:

i) la extincion del eje-4 de simetria en la anisotropia magnetocristalina. Esta pérdida
ya ha sido observada en FeGa masivo |71] y esta relacionada con una distribucion
al azar de pares Ga-Ga en la familia de direcciones (001). Sin embargo, estudios

cristalograficos recientes [59] muestran que estos films poseen una direccion pre-
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ferencial para el ordenamiento de los pares de galio: la direcciéon de crecimiento,

o sea la [001].

ii) El hecho de que la direccion [100] se vuelve el eje de dificil magnetizacion, lo cual

se ve reflejado en un cambio de signo de la anisotropia de eje-4. Este fenémeno

se observa también en material masivo para x = 0,20[71].
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Figura 6.4: Ciclos de histéresis, medidos con SQUID, para las muestras de 72 nm como se indica
en cada panel. Diferentes colores y simbolos indican las direcciones en el plano a lo largo de las
cuales las mediciones fueron hechas ([100], [110] y [110]).

En la figura 6.4 se presentan los ciclos de histéresis de las muestras de espesor
nominal de 75 nm. La muestra de 0,14-80nm, al igual que la muestra de 0,14-36nm
tiene el eje facil en la direccion [100]. Por otra parte, las direcciones [110] y [110] son
magnéticamente equivalentes. Este efecto estd de acuerdo con lo esperado si se tiene
en cuenta que la diferencias entre ambas provienen de una contribucién interfacial que
es inversamente proporcional al espesor. Por otra parte, las otras muestras (0,18-55nm,
0,20-65nm y 0,29-72nm) muestran un comportamiento méas isotropico.

Mas all& de la comparacion de los ejes magnéticos, es importante notar que para las

muestras de espesores altos (excepto por la 0,29-72nm) existe una diferencia cualitativa
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con respecto a las de 36 nm: exhiben una region donde M varia lineal y reversiblemente
con H, como se indica en la figura 6.4(a) y en los recuadros de las figuras 6.4(b) y 6.4(c).
Este comportamiento es una marca distintiva de los dominios magnéticos en forma de

tiras (stripes) en peliculas delgadas|110].

6.4.2. Estudios de microscopia de fuerza magnética (MFM)

En remanencia

Para obtener estas imagenes un campo magnético de saturacion, H,, se aplicd en una
direccion dada (como se muestra en las figuras), luego, H, fue retirado y las imagenes se
tomaron en remanencia. Hemos encontrado dominios en forma de tiras en las muestras
0,14-80nm, 0,18-55nm, 0,20-65nm y 0,29-36nm mientras que para las otras muestras
estos dominios no fueron detectados.

En las figura 6.5, 6.6 y 6.7 mostramos las imégenes de MFM para las muestras en
las que se observaron stripes. También se presentan sus transformadas de Fourier y
el factor de estructura S(k), que es una integracion angular en el espacio reciproco,
manteniendo el modulo de k constante. Este factor permite obtener el periodo de las
franjas evitando los errores por desalineacion y la modulaciéon intrinseca de las tiras a
lo largo de la muestra.

En todos los casos el patron de stripes se formoé en la direccion de aplicacion de Hy.
Como se mencioné anteriormente, este efecto se conoce como anisotropia rotacional
[105] y es esperado en nuestras muestras ya que proviene de la magnetostriccion y del
stress residual, que crean un eje facil a lo largo de la direccion de H,.

Como se explicd en la seccidon 6.2.4, la aparicion de este patréon se observa para
peliculas de espesor mayor a un espesor critico, d.;, que es determinado mayormente
por el factor @ y de la constante de intercambio A (ver ecuacion (6.9)).

En las figuras 6.5(a) y 6.5(b), mostramos los arreglos de stripes observados en la
muestra 0,14-80nm. La figura 6.5(a) muestra un patrén de franjas obtenido luego de
aplicar Hy en la direccion [100]. Se observa un particular diseno en forma de zig-zag
orientado a lo largo de la direccion [100]. Este arreglo periddico en forma de zig-zag
fue verificado analizando el espacio reciproco como se muestra en la figura 6.5(c). En
esta figura se observan cuatro puntos. Los dos que yacen sobre el eje k, indican que
el arreglo es periddico en la direccion x. También observamos dos puntos adicionales
que se encuentran en un eje rotado respecto del eje k.. Esto es sencillo de entender a
partir de la figura del espacio real 6.5(a), porque una region de los stripes se encuentra
orientada en la direccion y. Luego, estos dos puntos adicionales en la transformada de
Fourier, estéan relacionados a la region del zig-zag que forma un dngulo con la direccion
de H,.

Por otra parte, en la figura 6.5(b) se muestra el arreglo de dominios para H; aplicado
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Figura 6.5: (a) y (b) Patron de stripes para la muestra de 0,14-80nm cuando el campo de
saturacion Hy se aplica a lo largo de las direcciones [100] y [110] respectivamente. (c) y (d) Espacio
reciproco de los patrones de franjas mostrados en (a) y (b) respectivamente. Los inset en (c¢) y (d)
muestran el factor de esctructura S(k).

en la direccion [110]. Para esta direccion los stripes no exhiben el zig-zag observado
cuando H; se aplica en la direccion [100]. El espacio reciproco correspondiente a esta
direccion (figura 6.5(d)) confirma que la estructura de zig-zag no esta presente, o sea,

sOlo se observan dos puntos en el eje k,.

A pesar de las diferencias en la forma del patron de stripes, sus periodos son los
mismos para las dos direcciones de aplicacion de Hy. Estos periodos fueron confirmados

por el factor de estructura S(k) (ver los insets de las figuras 6.5(c)y (d)).

La tabla 6.1 exhibe los valores de los periodos para todas la muestras en las que se

hallaron stripes.

No hemos encontrado en la literatura evidencia previa de este patréon de diente de

sierra en sistemas como estos. En la referencia [110] se reporta un patréon en forma
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Figura 6.6: (a) y (b) Patron de stripes para las muestras de 0,18-55nm y 0,20-65nm respec-
tivamente cuando un campo de saturacion H, se aplica a lo largo de la direccion [110]. (¢) y (d)
Espacio reciproco de los patrones de franjas mostrados en (a) y (b) respectivamente. Los inset de
las figuras (c) y (d) muestran el factor de estructura S(k).

Muestra | Rotulo ps (nm) der (nm)
32m025 | 0,14-80nm 155+ 5 75 £ 15
32m030 | 0,18-55nm 125+ 5 60 + 12
32m034 | 0,20-65nm 150 £ 5 35+£7
mbe983 | 0,29-36nm 80 £ 5 50 £ 10
32m031 | 0,29-72nm | No se pudo determinar | 50 £+ 10

Tabla 6.1: Periodo de los stripes p, para las distintas muestras en los que éstos aparecieron.

de zig-zag, pero no es periédico como en nuestras muestras, parece ser originado por
efectos de borde.

En las figuras 6.6(a) y (b) mostramos el arreglo de stripes para las muestras de 0,18-

55nm y 0,20-65nm. Esta vez, solo mostramos los arreglos para H, en la direccion [110]
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Figura 6.7: (a) y (b) Patron de stripes para las muestras de 0,29-36nm y 0,29-72nm respecti-
vamente cuando un campo de saturacién H, se aplica a lo largo de la direccion [110]. (¢) y (d)
Espacio reciproco de los patrones de franjas mostrados en (a) y (b) respectivamente. Los inset de
las figuras (c¢) y (d) muestran el factor de estructura S(k).

debido a que en la otras direcciones presentaron la misma configuraciéon en remanencia.
En este caso, las franjas son similares a las observadas para las muestras 0,14-80nm
con Hj aplicado en la direccion [110]. Los periodos se muestran en la tabla 6.1.
Finalmente, en la figura 6.7(a) y (b), mostramos el arreglo de stripes para las mues-
tras 0,29-36nm y 0,29-72nm, para H; aplicado en la direccion [110] (las otras direcciones
presentan la misma configuracion en remanencia). Para la muestra 0,29-36nm se puede
observar que el patréon es més difuso que en los casos anteriores, los stripes son mas
cortos y estan distribuidos mas al azar en el espacio. Este hecho es corroborado en la
figura 6.7(c), donde el espacio reciproco no presenta puntos claramente definidos. De
todas formas es posible observar que S(k) tiene un pico en k ~ 75um™" (ver inset de
la figura 6.7(c)). Con respecto a la muestra 0,29-72nm, recordemos que los ciclos de

histéresis no presentaron la parte “lineal reversible” (ver figura 6.4(d)). Sin embargo, la
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figura 6.7(b) muestra un patron de stripes difuso con un periodo mas largo que aquel
observado en las muestras de 0,29-36nm. De todas maneras no tuvimos éxito en la de-
terminacion de A, como se puede observar en el inset de la figura 6.7(d), S(k) presenta
un pico muy ancho, mostrando que el periodo no se encuentra bien definido.

Con el objetivo de explorar como las propiedades magnéticas de nuestras muestras
se relacionan con los parametros de los stripes, hemos aplicado el modelo de Muller
(seccion 6.2.4) para la estimacion del espesor critico d... Dados el pardmetro @ y A,
se puede calcular d.. (ver ecuacion (6.9)). En el caso de A utilizamos la constante
del hierro puro masivo (1,4x107'" J/m [63]). K,, fue calculado mediante la relacion
k, = %HLM, donde H, el campo de saturacion fuera del plano, se extrajo de los
ciclos de histéresis de la muestras, fuera del plano. Los resultados para d.. se exhiben
en la tabla 6.1. Considerando el error, todas las muestras tienen un espesor mayor al
espesor critico excepto por la muestra 0,29-36nm. Esta es la tinica que no encaja en la
descripcion hecha por el modelo de Muller.

En la referencia 73] se reporta el valor del parametro A=1,6x10"'" J/m para la
muestra 0,20-65nm. Utilizando este valor se obtiene un d.. de 38nm, el cual es un
valor més apropiado que el anterior, debido a que en la muestra de 0,20-36nm no se
detectaron stripes.

Estos resultados acenttian la importancia de tener una buena determinacion de los
parametros utilizados. En este sentido, a partir de las mediciones magnéticas hemos
tenido éxito en la determinacion de M, y K,,. Por otra parte, para el pardmetro A s6lo
en el caso de la muestra 0,20-65nm se encontré una referencia. Indudablemente, conocer
el A del FeGa bulk habria mejorado la capacidad predictiva del modelo. Sin embargo,
las diferencias en la estructura atémica de nuestras peliculas delgadas con respecto
al bulk hacen dificil garantizar que el parametro medido en el bulk sea apropiado,
especialmente para concentraciones altas de galio, donde la distorsion tetragonal de
nuestras peliculas es notable [59].

También es importante notar que el patron de zig-zag es un efecto relacionado a la

anisotropia en el plano que no es tenida en cuenta en ninguno de los modelos vigentes.



6.4 Resultados 99

Con campo magnético aplicado

En este caso el objetivo fue estudiar la rotacion de los stripes mediante la aplicacion
de un campo perpendicular a la direcciéon de los mismos. Se analiz6 la muestra 0,14-
80nm. Al empezar el experimento los stripes se encontraban alineados en la direccion
[010]. Se comenzé a aplicar campo en la direccion perpendicular [100] y se fueron
tomando imégenes para distintos valores de campo aplicado. La figura 6.8 muestra los

resultados.

200 Oe

Figura 6.8: Experimento de rotacion de stripes en la muestra 0,14-80nm. Al empezar el experi-
mento las franjas se encontraban alineadas en la direccion [010], que en las imagenes es la vertical.
Se comenzo a aplicar campo en la direccion perpendicular [100] (horizontal) y se fueron tomando
imégenes para distintos valores de campo.

Se puede observar que el patron de stripes permanece inalterado hasta que el campo
llega a 80 Oe. A este campo lo llamaremos H,..;. Luego de este campo las franjas comien-
zan a rotar coherentemente y rapidamente llegan a la direccién del campo aplicado.
Para campo mayores a 200 Oe los stripes desaparecen debido a que la magnetizacion

alcanza la saturacion.
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6.4.3. Experimentos de absorciéon y dispersion de rayos-x

Estudio de las propiedades electronicas a través de espectroscopia de ab-

sorciéon de rayos-x (XAS) y dicroismo circular magnético (XMCD)

La espectroscopia XAS es sensible a estados electronicos desocupados cerca del
nivel de Fermi y por lo tanto a las propiedades electronicas. El espectro XMCD, es
obtenido al restar dos espectros XAS medidos con rayos-x circularmente polarizados
con distintas helicidades. Este brinda informacion acerca de las propiedades magnéticas
del estado fundamental de un sistema, y permite estudiar cada elemento constituyente
en forma separada.

En la figura 6.9 se muestran

T Asl-p(;l. izlq. los espectros XMCD de la mues-

_ ! — — -XAS - pol. der. tra elegida (0,18-36nm), medidos
:; X o XMCD en los bordes L3 5 del hierro. Com-
§ parando con aquellos medidos en
-é \ la referencia [58] para el Fe puro,
‘2 se puede concluir que a pesar de
— la adicion del Ga los espectros con-
servan la forma de los espectros del

80700 720 74'10 ' 730 ' 7;30 Fe puro sin modificaciones aprecia-
Energia(eV) bles en la configuraciéon electroni-

Figura 6.9: Espectros XAS y XMCD de la muestra ca.
0,18-36nm en los bordes Lj 3 de absorcién del Fe.

Estudio de la periodicidad y anisotropia rotacional a través de experimentos

de dispersion resonante magnética de rayos-x (XMRS)

La figura 6.10(a) muestra las curvas de hamacado en ¢, de XMRS obtenidas utili-
zando rayos-x circularmente polarizados y de energia en el borde 2p del hierro (707eV).
Ademas de la reflexion especular, aparecen dos picos en ¢, = 52 um~! que pueden ser
atribuidos a un patrén regular de stripes con una periodicidad A = 121 nm. A estos
picos los denominaremos picos satélite. El periodo obtenido esta en acuerdo con las

mediciones de MFM (ver la transformada de Fourier en la imagen 6.6).
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Figura 6.10: a) Curvas de hamacado para la muestra 0,18-55nm. Intensidad dispersada versus
angulo, para distintos valores de ¢,. Los picos que se ven a los costados de la reflexion especular se

encuentran a ¢, =0,52 ym™*

, correspondiendo a un periodo de los stripes de 121 nm. b) Intensidad

integrada del pico en funcion de la energia del foton incidente.

La figura 6.10(b) muestra que la intensidad del pico decrece cuando nos alejamos de

la resonancia del hierro, es decir cuando variamos la energia de los fotones incidentes

en unos pocos e€V. Esto confirma el origen puramente magnético de los stripes ya que

si los picos tuvieran también un origen estructural, deberian seguir viéndose atn fuera

de la resonancia del Fe.

1,2} J
1,0 r-oz\ i

0,8 B \“\.\ .

0,4 _ . _

0,2F Oy E

0 100 200 300 400 500 600
H (Oe)

Intensidad del pico normalizada

Figura 6.11: Intensidad del pico de difraccion en
funcion del campo H aplicado. Inicialmente los stri-
pes se encuentran alineados segun la direccion [110]
y luego se comienza a aplicar campo perpendicular y
se mide la intensidad del pico satélite en funcién del
campo aplicado.

Cuando se aplica campo per-
pendicular a la direccién de los
stripes, estos rotan como fue ob-
servado anteriormente en las medi-
ciones de MFM con campo aplica-
do. El siguiente experimento con-
sisti6é en aplicar campo perpendi-
cular a la direccién de las franjas
y repetir las curvas de hamacado
para observar el comportamiento
de los picos satélite. La figura 6.11
presenta la intensidad normaliza-
da de los uno de los picos satéli-
te en funcion del campo aplicado.
Cuando los stripes comienzan a ro-

tar, la intensidad del pico decrece,

como es de esperarse debido a la rotacion de la magnetizacion. Se pueden diferenciar dos

regimenes magnéticos, antes de alcanzar los 200 Oe la intensidad del pico permanece

casi constante y luego, decae abruptamente.
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6.5. Conclusiones

Hemos verificado la existencia de dominios magnéticos en forma de franjas para
peliculas delgadas de Fe;_,Ga, crecidas sobre un sustrato ZnSe/GaAs(001). Esta es-
tructura de dominios aparece para films con espesores mayores a un espesor critico que
varia con la concentracion de Ga. Si se aplica un campo de saturaciéon en el plano, y
luego se lo retira, las franjas se forman siempre en la direcciéon del campo aplicado. He-
mos comprobado también, que si se aplican campo pequenos (del orden de 200 Oe) en
el plano, perpendiculares a las franjas, estas comienzan a rotar coherentemente cuando
se sobrepasa un campo caracteristico H,;.

Mediante experimentos de XMRS hemos confirmado el origen puramente magnéti-
co de la estructura de franjas. La periodicidad medida por MFM y por XMRS coin-
cide. La rotacion de las franjas cuando se aplica un campo perpendicular, verifica un
comportamiento que pudo ser comprobado con ambas técnicas: las franjas no parecen
modificarse hasta que el campo sobrepasa H,,;. Cuando el campo alcanza ese valor, los
stripes comienzan a rotar.

La respuesta magnética de las peliculas delgadas de FeGa estudiadas siguen, a pri-
mera aproximacion, dos tipos de comportamientos. Las muestras con z <0,14 muestran
comportamiento muy similar al de los films de hierro puro, mientras que las muestras
con x >0,15 tienen ciclos de histéresis similares a los del FeGa masivo.

La observacién de los dominios en forma de stripes en estos films magnetostrictivos
propone nuevas preguntas para esta clase de sistemas. En particular, se plantea la ne-
cesidad de desarrollar nuevos modelos que tengan en cuentan la anisotropia magnética

en el plano, para ver si se llega a reproducir el patréon de zig-zag observado.



Capitulo 7
Conclusiones y perspectivas

En la evolucion de la investigacion acerca de materiales magnetostrictivos el descu-
brimiento de la aleaciéon Fe;_,Ga, fue un punto donde se alcanzé un compromiso muy
conveniente entre los requerimientos de tener elevada magnetostricciéon a temperatura
ambiente (del orden de 10%), campos de manipulacién bajos (menores a 300 Oe), his-
téresis pequena, gran ductilidad y bajo costo por el hecho de no poseer tierras raras
[1]. Estas caracteristicas inspiraron gran ntimero de trabajos tanto teéricos como expe-
rimentales destinados a entender, entre otras cuestiones, la influencia de la estructura

atomica en la magnetostriccion.

En esta tesis hemos introducido el estudio de esta aleacién crecida como pelicula
delgada. Las facilidades del Instituto de Nanociencias de Paris nos permitieron contar

con films crecidos por MBE de espesores nanométricos y monocristalinos.

Algunos trabajos previos a esta tesis, ya habian caracterizado estructuralmente es-
tas muestras [59] hallando una distorsion tetragonal metaestable que se pierde cuando
se aplica un recocido. Esta distorsiéon habia sido atribuida a la formaciéon de pares de
galio en la direcciéon de crecimiento de las muestras (fuera del plano), los cuales se
redistribuyen cuando se aplica un tratamiento térmico. Las fases estructurales identi-
ficadas fueron la A2 y B2 que también se encuentran en el bulk, pero a diferencia de

éste no se hall6 de la fase DOs.

Nuestro trabajo fue de indole experimental y consistié en realizar una caracteriza-
cién magnética que incluyo el estudio de las anisotropias magnéticas, los coeficientes de
acople magneto-elastico y los dominios magnéticos. Para este objetivo se combinaron
las disponibilidades experimentales de tres laboratorios: Laboratorio de Resonancias
Magnéticas del Centro Atomico Bariloche, (Argentina), Instituto de Nanociencias de
Paris (Francia) e Instituto Max-Planck de Microestructura, Halle (Alemania).

Desde el punto de vista de la investigacion basica, hemos logrado una sélida descrip-
cion del sistema crecido como pelicula delgada en funcién del espesor, concentracion

de galio y estructura atémica.
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Como conclusiones globales podemos decir que, a pesar de las diferencias estructura-
les respecto del bulk, el sistema conserva muchas de sus caracteristicas. Como ejemplos
podemos citar una anisotropia magnetocristalina en el plano cuyo eje facil rota con la
concentracion de Ga, elevados coeficientes de acople magneto-elastico a temperatura
ambiente (del orden de 1/3 de los del bulk para By y muy cercano a los del bulk para
Bs), mismos parametros de red cuando se pierde la distorsion tetragonal (luego del re-
cocido), etc. Este panorama alienta el uso del FeGa como pelicula delgada expandiendo
ampliamente su campo de utilizacion.

Por otra parte, a diferencia del bulk, nuestras peliculas poseen una fuerte anisotropia
fuera del plano (del orden de diez veces mayor a la anisotropia dentro del plano) que
tiene una contribucién magnetocristalina, una magneto-elastica y otra posiblemente
debida a una anisotropia en la distribucion de los pares de Ga (més pares de Ga fuera del
plano que dentro del mismo). Esta tltima contribucion pudo ser explicada proponiendo
una adaptacion del modelo fenomenologico de Cullen [2]. Como consecuencia de esta
anisotropia fuera del plano aparecen, para espesores adecuados, dominios magnéticos
en forma de tiras o stripes que se pueden rotar en la direcciéon del campo de saturacion
aplicado.

Algunas particularidades del sistema quedan atin por entender, por citar algunas: la
rotacion de la anisotropia tetragonal en el plano con la concentracion, que es un efecto
que se observa también en el material masivo, la rotaciéon de la anisotropia uniaxial en
el plano con el espesor, y la modificacion de los coeficientes de acople magneto-elastico
con respecto a los del bulk. La anisotropia inherente a una distribuciéon anisotrépica de
pares de galio en la familia de direcciones (100), es una propuesta que parece explicar
gran parte de nuestros resultados y que necesitaria més estudios para ser confirmada.
La presencia de pares de Ga-Ga puede ser confirmada mediante estudios de sincrotron
de EXAFS y difracciéon de rayos-x.

Los tltimos trabajos de dinamica molecular de primeros principios [40] han sugeri-
do que la modificacion de la cantidad de electrones por celda unidad puede prolongar
en concentracion el comportamiento creciente del moédulo de By con lo cual se podrian
alcanzar valores mas altos de este coeficiente de acople magneto-eldstico. Surge en-
tonces, como extension natural de este trabajo, la idea de fabricar muestras donde se
sustituya una pequena cantidad de Ga por Cu o Zn (entre 1% y 2%) y el estudio de
sus propiedades estructurales y magnéticas.

Desde el punto de vista de las aplicaciones podemos decir que para las concentra-
ciones y espesores en los cuales se forman los dominios en forma de franjas, los campos
de saturacion se ven incrementados con respecto a los del bulk con lo cual, para algunas
aplicaciones que requieran manipular el magnetismo con campos bajos, sera preferible
evitar esta configuracion magnética.

Por otra parte, en otro tipo de aplicaciones, el patron de stripes puede ser aprove-
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chado como cristal magnonico. Los cristales magnonicos son materiales ferromagnéticos
con propiedades magnéticas periddicamente moduladas donde habra bandas de esta-
dos permitidos separadas por gaps de frecuencias prohibidas, para los magnones que
intenten propagarse en este material [111-114|. Por estas razones, estos cristales son
fuertes candidatos a ser utilizados para la construcciéon de filtros nanométricos y pro-
cesamientos de senales de frecuencias de GHz como también dispositivos de funciones
logicas.

Por nuestra parte también proponemos, como continuacion de esta tesis, el estudio
de la propagacion de ondas actsticas superficiales (SAW, por sus siglas en inglés) en
nuestro sistema. El sustrato de GaAs tiene propiedades piezoeléctricas que se pueden
aprovechar para generar y detectar [115] SAWs en los films (fonones). La modulacion
periddica de la deformacion, modificard también la anisotropia fuera del plano, y se
espera que esto cree ondas de espin cuando la excitaciéon tenga una frecuencia perte-
neciente a una banda de estados permitidos. Luego, estudiando la atenuacion de las
SAW’s inyectadas se podria obtener informacion acerca de la formaciéon de ondas de
espin en nuestro sistema. El hecho de que los stripes se formarén siempre en la direccion
del campo aplicado, permitiria variar facilmente la geometria del experimento.

El estudio de las propiedades de transporte puede ofrecer valiosa informacién acerca
de la configuraciéon de dominios magnéticos y cémo éstos varfan con temperatura,
campo aplicado, etc.

Por otra parte, muchas aplicaciones requieren que el material se litografie con lo
cual otra posible proyeccion seria la de estudiar qué sucede con los dominios magnéticos
cuando se confina el tamano de las peliculas.

Por tltimo, existe también la posibilidad de adherir las peliculas a un sustrato
piezoeléctrico y estudiar las propiedades magnéticas en funciéon de la deformacion. Ya
existen algunos trabajos de estas caracteristicas reportados [116] pero hasta el momento

no se ha presentado ningin estudio sistemético en cuanto a espesor y concentracion.






Apéndice A

Modelo de Cullen para explicar los
efectos de los pares Ga-Ga en la

anisotropia ciibica

Cullen propuso en 2007 la formacién de pares Ga-Ga como responsable de la reduc-
cion de la anisotropia cibica con la concentracion|2]. Se postula la existencia de pares
Ga-Ga orientados al azar en cualquiera de las tres direcciones <001> como se muestra

en la figura A.1.

-

Figura A.1: Representacion esquematica en dos dimensiones de los pares Ga-Ga orientados al
azar en cualquiera de los ejes <001>.

Estos defectos producirian en los 4tomos de hierro vecinos una tendencia a alinear
su momento magnético en forma paralela o perpendicular al eje del par Ga-Ga. De
esta manera se crea una anisotropia uniaxial local orientada al azar en cualquiera de

los tres ejes <001>. La energia libre, por dtomo, del sistema queda descripta por:
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Modelo de Cullen para explicar los efectos de los pares Ga-Ga en la

108 anisotropia cibica
E=- 125 a(r).alr) 121?]\2 Lk > ) ol(R)
= — ——= o oy ) — = . -z Q;
~ J/ %,—/ . ~ J/
Término de intercambio Energia Anisotropia ctibica

dipolar (Al)
+ KZZ“?(Rl)Pi(RZ)

J/

TV
Anisotropia random asociada

a los pares Ga-Ga

El primer término representa la energia de intercambio isotrépica con los demas atomos,
J es la constante de acoplamiento y ) es el volumen atémico. El segundo término
representa la energia dipolar (Zeeman), M es el vector magnetizacion local, que puede
escribirse como Mi(Rl) = Ma;(R)) y H el campo externo. El tercer término representa
la anisotropia magnetocristalina ciibica y el cuarto término da cuenta de la anisotropia
random uniaxial producida por los pares Ga-Ga en los atomos de Fe vecinos. P; es
la probabilidad de que el eje i (i = z,y,2) sea el eje del defecto, y puede tomar los
valores 0 o 1. EL paso siguiente es pedir que se cumpla la condiciéon de que el torque

ejercido sobre cada momento magnético (L(R;)) sea cero, que es la ecuacion bésica del

micromagnetismo [117] [118]:

-

L(R)=0
M(Ry)) x Hepy(Ri) =0 (A.2)
a x 8_{’ =0 paratodo R,
oa

donde H. s es el campo efectivo ejercido sobre cada momento magnético. El objetivo es
obtener una expresioén de la anisotropia efectiva K. ¢ y ver como varfa con la concentra-

cion. Para esto, se estudiaron la susceptibilidad transversa x;, dado que % = K.sr [119].

Entonces, la estrategia general utilizada es introducir un campo externo pequeno,
perpendicular al eje de facil magnetizacion, y estudiar la respuesta del sistema, extraer

la susceptibilidad transversa y de alli la anisotropia efectiva.

Para nuestro caso tomamos como eje facil el [100]. Si se aplica un campo pequeno en
direccion perpendicular h= (0, hy, h), la magnetizacion se desviara poco del eje facil
y podra escribirse como M = M(1,9,,9,). En este caso, la ecuacion A.2 se convierte
en una ecuacion lineal, no local en 9,,d,. Bajo estas condiciones, se vuelve conveniente
trabajar con las transformadas de Fourier (,(¢),7.(q)). Llamaremos v, = (7, 7). Sus

componentes satisfacen:
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Alq)vi(g) - AFQ%E~+HG%+2K§:QM% ) = hi(q) (A.3)

para i = y,z. @ es la g-ésima componente de Fourier de P;(R) — P.(R). A(q) =
JyHZ — 57, eft) donde Z es el nimero de vecinos cercanos de un dtomo de hierro.
Se aproximara A(q) ~ Agq* donde Aq es la constante de intercambio de Stiffness.

Se busca la respuesta a un campo uniforme, y por esta razon nos quedamos sbélo con
el primer componente del desarrollo de ﬁi(q), el término para ¢ = 0. La ecuacion para

q = 0 promediada sobre las fluctuaciones espaciales de la magnetizacion es:

2K,7,(0 +2K§:Qm Vilg) = hi (A.4)

Asumiendo que @ y 7 no estan fuertemente correlacionadas, Q(¢")Q(q)v(q + ¢')

se reduce a Q(¢")Q(q).v(q+ ¢'). Aplicando esta relacion en A.4 tomando ¢ = —q y
extrayendo ; de A.3 se obtiene:

NN T (R 1 1 _
{2K1—(2K );IQm(Q)I [A(q')+2K1 +A(q’)—|—2Kl+M§sz‘n29]}%( ) = hi
(A5)

Se tomara:

- P2 =2 4C? vparaq<q,
Ou(@)F = L”’ pata-g = 4 (A.6)

para ¢ > q., (o= =

que significa que la probabilidad de encontrar un defecto en una direcciéon dada, dentro
de un radio a, es 2C2. El radio a es la dimension del defecto y es tipicamente dos veces el
parametro de red. El coeficiente que acompana W es la inversa de la susceptibilidad
transversa, o sea, la anisotropia efectiva. Haciendo la integral en A.5 para Ay muy

grande, o sea, despreciando K7 y M, se obtiene:

AK?C*a?

K.p =Ky —
11 ! 7TA()

(A7)






Apéndice B
Elementos de elasticidad

En este apéndice mostraremos conceptos necesarios en la construccion de las ecua-
ciones de la densidad de energia elastica y magneto-elastica. Seguiremos la estructura
desarrollada en la referencia [16].

A continuacién definiremos lo elementos del tensor lagrangiano de deformacion n;;.
Consideremos un punto en una sustancia deformable de coordenadas p° = (29, z9, 29)
que luego de ser deformada la sustancia pasa a tener coordenadas p* = (z}, x3, z3). El

vector desplazamiento sera definido como:
i=p =7 (B.1)

Si las componentes del vector desplazamiento u; son funciones continuas y diferen-
ciables de las coordenadas iniciales z¥, es posible definir las componentes del tensor de

desplazamiento u;; = du;/ 8x‘;. Luego, teniendo en cuenta la ecuacion B.1:

dr} = dr + Z uijd:z:? (B.2)

J

Ahora consideremos un segundo punto cercano al primero cuyas coordenadas seran

antes de la deformacion §° = pp + d}?o y luego de la misma §' = p; + d})l. Las distancia

entre estos dos puntos antes de la deformacion ds® y luego de la misma ds' sera:

ds’ = /Zdw?; ds' = /Zdw% (B.3)

Se dice que un cuerpo estéa deformado cuando se observa un cambio en la distancia
relativa de puntos del material, luego, haciendo uso de esta definicién caracterizaremos
la deformacién con la diferencia:

2

dst® — ds®* =2 Z uijdx?dxg + Z ukiukjdx?dxo (B.4)

J
ij ijk
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que puede ser escrita como:

12

02 _ 0,7,.0
ds ds”" =2 E nijdz; dz; (B.5)
]
Con esto, se pueden definir las nueve componentes del tensor lagrangiano de deforma-
cién 7n;;. Introduzcamos las combinaciones lineales simétricas y antisimétricas de los

Uyj:

1
€ = € = gyt i) wig = —wii = 5 (uiy — i) (B.6)

Con éstas, las componentes del tensor lagrangiano se definen como:

1
Mij = €ij + 5 (ei + wi) (erj + wiy) (B.7)

Cabe destacar que este tensor sera simétrico. La configuraciéon final de la sustancia se
puede definir completamente en términos de los €;; y los w;;. Por su parte, el tensor 7;; no
provee una descripciéon completa de la transformacién ya que no contiene informacion
acerca de las rotaciones. Existen casos de deformacién no uniforme donde los distintos
elementos de volumen del material pueden rotar localmente. Para analizar estos casos
utilizamos la expresion:
J
donde 4;;=1 para i=j y cero en cualquier otro caso. La expresiéon para la rotacion

manteniendo términos hasta segundo orden en los w;; es [16]:
—1 1
9:{2']' = 9:{]-1' ~ 51']' + Cdl'j + 5 Z (wilwlj — wiZGU + eliwﬂ) (Bg)
l

Ahora la transformacién puede ser completamente descripta por los 7;; y los $;;
definidos para cualquier posiciéon del material.

Con las componentes 7;; se pueden hacer combinaciones convenientes para describir
las transformaciones de un material con distintas simetrias como lo muestra la tabla
B.1:

Para trabajar con estas bases de funciones debemos definir nuevas constantes eléas-

ticas ¢ en funcion de los elementos del tensor de rigidez:

(6% . _ . € __ .
c =ci1+ 20125 ¢ =ci g = 2e04; (B.10)

Y finalmente completamos esta base definiendo los polinomios armoénicos hasta

segundo orden en las coordenadas como se muestra en la tabla B.2.
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N O3 | Do | Gy Ty 0] H;
\/Lg(ﬁm + My + N2z) n* nol n* net n! Nl
ﬁ e I I 7 7 B B

5 (Mew = yy) 9 moom o ™|
V21, nmo|om i n° "’ 5
V21, G R B S B R L
V2120 M s 5 % n’ s

Tabla B.1: Coeficientes 1 calculados para distintos grupos de simetria: isotropico (O3) , cilindrico
(Dson), ctbico (Ci), tetragonal (Ty), ortorrémbico (O) y hexagonal (Hj). Tabla extraida de la
referencia [16].

Simetria

Polinomios O3 | Deen Cr Ty O H;

PO = %(3;2 + y2 + 22) pao [0 K0 Qa,o 00 Ho0

2 2 2 2
Pl = % (22 — M) P{Y’ Ua72 K'ly’ Qa72 OC!,Q HOZ,Q

2
Py = \/%(552 _ yz) PJ?Q U 2 K;,Q o2 02 ?2
Py = \/§xy P;’Q U2’2 Kf’2 Q%2 082 H§’2
P-vae | R U K| Qf | o | B
Py = V2zu PP*L U KRS Q5| 0% Hp?

Tabla B.2: Polinomios armoénicos de grado 1= 0, 2 calculados para distintos grupos de simetria:
isotropico (Ogz) , cilindrico (Deon), ctibico (Cg), tetragonal (Ty), ortorrombico (O) y hexagonal
(Hy). Tabla extraida de la referencia [16].



114 Elementos de elasticidad

Con todos elementos la energia eldstica feqse. de un sistema con simetria cubi-
ca, hexagonal, tetragonal u ortorrémbica, conservando hasta el segundo orden en la

deformacion, se puede escribir como: [16]:
Qo (0T a,j 1
e = 3050 °9) + 2 3 e (al? (B.11)
ij pFoui

En particular, para una estructura ctbica, el tensor de constantes elasticas expresado

en la base descripta anteriormente sera:

c 0 0 0 0 O
0 ¢ 0 0 0 O
0 0 ¢ 0 0 O
0 0 0 ¢ 0 0
0 0 0 0 ¢ 0
0 0 0 0 0 ¢
con:
c = c11 + 2c19; ¢’ = 11 — ¢ € = 2¢y4; (B.12)

Y para una estructura tetragonal con el eje z como el eje de distorsion:

ch ¢ 0 0 0 0

cfy 55 0 0 0 0
0O 0 & 0 0 0
0 0 ¢ 0 0
0 0 0 ¢ 0
0 0 0 0 ¢
siendo:
o 1 ~ 1
‘i=3 (2c11 + 2c19 +4ei3 + c33) €2 =3 (c11 + c12 — de1g + 2c33)
N V2
Cig = —? (011 + 12 — 13 — 033) ;
(B.13)
¢’ =ci — ag;
& = 2cge;
¢ = 2cu4;

Luego, despreciando los términos sin variaciéon angular, reagrupando y renombrando
variables se obtiene para le estructura cubica:
cubic 1 2

1
clastic = 5C11 (€, + ezy +e2)+crn (€xw€yy +€yy€ss+€xn€sz) + 5044(632@ + ef/z +e2.) (B.14)
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Y para la tetragonal:

etragona. 1 1
feranigonat 25011(6im + ) + 503%; + C12€20€yy + C13(€yy€2z + €xsEsz) (B.15)
+ 1c e + 1c (e, +¢,) |
2 44 €y 92 66y 2 Tz

Se puede observar que en la expresion de f..s para una estructura cubica habra
seis 3 constantes elasticas involucradas mientras que en la de una estructura tetragonal
habra seis.

Para las mismas simetrias, la densidad de energia magneto-elastica f,,., mantenien-
do hasta el primer orden en los coeficientes de acople magneto-elastico y hasta el cuarto

orden en los «;, se define como: [16]:

e =D U™ P (ag) + ) b P (o) (B.16)

li uFa,li

donde of = Myay. Los P*! y los P*' son los polinomios armoénicos definidos en la tabla
B.2. Los b*! y b*! son los coeficientes de acople magneto-elastico. El primer término
describe un modo de deformaciéon isotrépico mientras que el segundo representa el
efecto anisotrépico de la magnetostriccion Joule.

Particularizando para una estructura ctbica, manteniendo hasta el primer orden
en la deformacién, segundo orden en los «;, despreciando los términos sin variacion

angular y renombrando variables se obtiene:

cubic — B (epp0t + eyyag +€..03) + By (€03 + €ya100 + €5.0q03) + ... (B.17)

Mientras que para una estructura tetragonal resulta:

tetragonal — B (€,002 + €,,03) + Ble..a2 + By + Baegyaiag + Bh(e. 0003 + €p0ra3) + ...
(B.18)

Notamos que para la descripcién de una estructura tetragonal necesitamos cuatro
constantes de acople magneto-elastico mientras que para una estructura ciibica soélo se

necesitan dos.






Apéndice C

Ecuaciones diferenciales de

micromagnetismo y campo efectivo

El micromagnetismo es una técnica que trata los momentos magnéticos como un
continuo y es utilizada para predecir el comportamiento magnético en escalas por de-
bajo del pm [48]. Las escalas de longitud son consideradas suficientemente grades como
para ignorar la estructura atomica del material (aproximacion del continuo) y suficien-
temente pequenas para resolver estructuras magnéticas como por ejemplo paredes de
dominio o vortices. El propodsito de las ecuaciones estaticas del micromagnetismo es
encontrar las distribucién espacial de la magnetizacién en equilibrio, o sea hallar la
orientacion espacial del vector m. A continuacion deduciremos estas ecuaciones.

Teniendo en cuenta la restriccion m? = 1 y aplicando célculo variacional a la ecua-

cion [6.1] con las condiciones [6.2], se llega a:

— 24V + gradg Fiu, (M) — (Hep + Hy) M, — (5o + 67°)Gradge’ = frm (C.1)
donde V? es el operador de Laplace y f7 es un pardmetro lagrangiano. 6™ = ¢.(p. —é€°)
es proporcional a la desviacion del estado de deformacién inicial. En esta derivacion,
m es considerado el iinico parametro libre.

H, y Pe se consideran determinados completamente por la magnetizacion. Esto im-
plica, para H, que puede ser derivado de un potencial H;= grad®, que esté conectado
a la carga magnética \ = —div(M) por la ecuacion potencial pyV2® = —\. Por lo

tanto:

M,
Ho

Hy= —grad(®;) con V&, = —div(m) (C.2)

Para cada distribucion M (7) es posible derivar H; usando las herramientas de la teoria
de potenciales o hallando soluciones numéricas, que es el camino méas cominmente

elegido.
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También es posible derivar p, a partir de un vector desplazamiento u con la ecuacion
pe = —Grad(u). Asimismo se puede hallar una pseudo ecuaciéon potencial para u:
Div(¢.Grad(#)) = —Div(c.€%). Pero esta ecuacion es, en general , muy dificil de
resolver debido al tensor de orden cuatro c.

El lado izquierdo de la ecuacion [C.1] puede ser escrito como:

L1
_MsHex+Hd+M

S

[2AV*7 — gradg, F,, (1) + (Gep + 0™)Gradgé’] | = fui

ﬁcﬂ'
(C.3)
donde ﬁe #f representa un campo efectivo. Se puede probar que:
M X [i_ieff =0 (C4)

y esta ecuacion ofrece una interpretaciéon mas simple de las ecuaciones del micromagne-
tismo: el torque ejercido por el campo efectivo sobre cualquier vector de magnetizacion
debe ser cero cuando se tiene equilibro estatico.

La ecuacion [C.3] con las condiciones [6.2] constituyen las ecuaciones bésicas del

micromagnetismo.
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