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Resumen

En estos ultimos dos anos, el interés cientifico ha estado centrado en el estudio de las
propiedades magnéticas y el efecto Hall extraordinario de peliculas delgadas fabricadas
por pulverizacién catddica (sputtering). En particular, en esta tesis se estudi6 de forma
experimental las propiedades magnéticas y el efecto Hall extraordinario en peliculas
delgadas bajo distintas configuraciones estructurales:

(i) Se realizaron mediciones de resistividad Hall y de las propiedades magnéticas en
peliculas delgadas de una aleacién amorfa basada en hierro (Fers 4Cu;NbsSiyz5Bg) de-
nominada Fe-rich y en peliculas delgadas de multicapas de esta aleacion con cobre. Se
obtuvo un aumento en el valor de la sensibilidad de 1.3 /T y una reduccién de la
saturacion debida a la intercalacion de peliculas metélicas entre las peliculas de Fe-rich,
mejorando los resultados en peliculas de hierro puro al obtener peliculas delgadas de
una fase magnética en estado granular.

(ii) Se estudié la resistividad Hall en peliculas delgadas de la aleacién Ni-SiOy con
una concentracion sobre el limite de percolacion. Las peliculas fueron depositadas so-
bre distintos substratos a modo de obtener una caracterizacion del efecto mediante la
estructuracion de la pelicula. Por medio de la medicion de la resistencia de la pelicula
en funcion de la temperatura se observd una variacién en el comportamiento eléctri-
co de la muestra de nanodomos. Este comportamiento mas aislante de esta muestra
es el responsable del aumento en el valor de la resistividad Hall de hasta 4 veces en
comparacion con las peliculas porosas. A bajas temperaturas se observa un incremento
de la histéresis en la medicién de la resistividad Hall en funcién del campo magnéti-

co aplicado, donde los mecanismos de conducciéon dominantes son los producidos por



Resumen VIII

la interaccion espin-érbita, haciendo que la contribucion ferromagnética debido a los
eventos de dispersion sea mucho mayor que la contribucién normal del efecto Hall.
(iii) El tercer sistema bajo estudio esté constituido por peliculas delgadas de nanodomos
de niquel con distinto espesor nominal. Se estudiaron las propiedades magnéticas via
magnetometria cldsica y resonancia ferromagnética (FMR, ferromagnetic reonance).
Por otro lado, se midié la resistividad Hall en un amplio rango de temperaturas desde
13 K a temperatura ambiente. Se observé un aumento en el campo coercitivo de las
peliculas continuas y nanoestructuradas diferenciadas por un factor de escalamiento,
ocurriendo un minimo local cuando el campo magnético es aplicado fuera del plano de
la muestra. No obstante, el campo de resonancia del espectro de FMR exhibe un claro eje
de anisotropia en la direccién del plano de la muestra, sin embargo, el ensanchamiento
del ancho de linea cuando el campo magnético aplicado es sacado del plano, indica que
existen interacciones que inciden en la aparicion del minimo local del campo coercitivo.
A partir del campo coercitivo asociado a la resistividad Hall se observa que el efecto
de la nanoestructuraciéon cumple el rol inverso que en el caso de la resistividad Hall
aumentando su valor a medida que disminuye el espesor nominal de la pelicula.

(iv) Finalmente, las propiedades magnéticas de peliculas porosas de cobalto de espesor
fijo fueron estudiadas en funcién del diametro del poro via magnometria clésica, simu-
laciones micromagnéticas y diagramas de curvas de reversién de primer orden (FORCs,
firts order reversal curves). El campo coercitivo depende explicitamente del tamano del
poro, aumentando su valor a medida que incrementa esta cantidad. De las imagenes
de las simulaciones numéricas es posible ver que, incluso cuando la densidad de los
agujeros es la misma para diferentes didmetros, un poro de didmetro mayor es asociado
a la presencia de mas dominios magnéticos y esto a una mayor densidad de paredes de
dominios. Finalmente en todos los diagramas FORCs se observa un aumento mayor en
la distribucién de coercividad que en la distribucién de la interaccion, lo que indica que
el efecto predominante de los poros con didmetros mayores es la formacion de un gran
numero de dominios magnéticos.

A raiz de estos estudios podemos concluir que la estructuracién de la pelicula, ya sea
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por medio de la utilizaciéon de substratos autoensamblados o el depdsito secuencial de
peliculas de multicapas, presentan una influencia directa en las propiedades magnéticas
y en el efecto Hall extraordinario de las muestras. Ademas, mediante el estudio de la
resistividad Hall en funcién de la temperatura se observa que a temperaturas inferiores
de la necesaria para la activacion térmica se produce un aumento exponencial en el
valor del campo coercitivo asociado a la medicion de la resistividad Hall. Esta variacién
es caracteristica para cada geometria y composicion del arreglo magnético nanoestruc-
turado. De tal manera, es posible modificar las propiedades de transporte eléctrico de
espin dependiente de una pelicula magnética mediante la variacién de sus pardametros
estructurales asi como las propiedades magnéticas, como queda explicito en el caso de

las peliculas porosas de cobalto.
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Capitulo 1

Introduccion

El estudio de las propiedades magnéticas y de magnetotransporte en arreglos
magnéticos nanoestructurados es un tépico que ha llamado la atencion debido a la gran
diversidad de posibles aplicaciones tecnolégicas orientadas principalmente a las areas de
almacenamiento de informacion de alta densidad y construccion de sensores magnéticos.

La historia del magnetismo es completamente contemporanea con el desarrollo
de la ciencia. La capacidad que poseen los imanes de atraer objetos férreos, como un
control remoto que actia a distancia, a cautivado a innumerables espiritus curiosos
durante més de dos milenios [!]. El comienzo de todo fue originado por un material
llamado magnetita (Fe3Oy4) del que se posefa grandes depésitos en el distrito griego de
Magnesia (de ahi proviene su nombre) y fue el primer material magnético conocido por
el hombre [2]. Fueron precisamente los griegos los que se dieron cuenta de que una pieza
de hierro se convertia en magnética cuando ésta tocaba, o atin mejor, cuando se frotaba
con un trozo de magnetita. El primer indicio de un dispositivo magnético corresponde
a un iméan tallado en forma de una cuchara (artesania tipica china) que fue usado en
el area de la geomancia al comienzo de nuestra era en China, donde la base de la
cuchara se fija a una superficie permitiendo que el asa se alinee con el campo magnético
terrestre. Tiempo después, pero sin saber la exactitud de la fecha, utilizando agujas de
hierro previamente magnetizadas suspendidas o flotando en un fluido se inventé lo que

se conoce hoy en dia como brujula de navegacion. Esta brijula fue reinventada tiempo



después en Europa y permitié uno de los acontecimientos méas grandes de la historia de
la humanidad cuando en 1492 Cristobal Colon descubre América.
La tabla 1.1 resume las siete eras principales en el desarrollo del magnetismo

indicando sus principales desarrolladores y el dispositivo que fue icono del proceso.

Periodo Fecha Dispositivo Desarrollador Material
Antigiiedad -2000-1500 | Brujula de navegacion Geomanticos Hierro
Comienzos de la era moderna | 1500-1820 Herradura magnética Fuerza Naval Hierro
Era del electromagnetismo 1820-1900 Electromagneto Industria Acero eléctrico
Era del entendimiento 1900-1935 Matrices de Pauli Academia
Era de la alta frecuencia 1935-1960 | Resonancia magnética Ejército Ferritas
Era de aplicaciones 1960-1995 | Aplicaciones eléctricas Mercado Sm-Co, Nd-Fe-B
Era de la espin-trénica 1995- Cabezas lectoras Mercado Multicapas

Tabla 1.1: Las siete eras del magnetismo [1]

La ultima era, que a mi entender es un poco anterior a la fecha senalada por
la referencia, da cuenta del explosivo interés de estudiar las propiedades que poseen
las peliculas delgadas debido a la cantidad de posibles aplicaciones que pueden desa-
rrollar. En los tltimos anos, la explosion de la nanotecnologia ligada al fenémeno del
magnetismo a permitido el desarrollo y la comprension de sistemas magnéticos nanoes-
tructurados en una amplia gama de espectros de forma tedrica y experimental, sumado
al avance en la velocidad de computo que permite simular sistemas nanométricos que
antes eran impensados. Estas nanoestructuras tienen una amplia gama de geometrias ta-
les como hilos, tubos, tubos segmentados, domos, peliculas porosas, peliculas delgadas,
peliculas delgadas de multicapas, entre otras. De todas estas geometrias anteriormente
nombradas, las peliculas magnéticas producidas por pulverizacién catodica y compues-
tas por nanoparticulas magnéticas y/o por multicapas delgadas de material magnético
presentan interesantes propiedades intrinsecas como magnetoresistencia gigante (GMR
Giant Magnetoresistance), efecto Hall extraordinario gigante (EHE Extraordinary Hall
Effect) y superparamagnetismo. Ademads, la respuesta lineal del campo, la estabilidad
térmica, la operabilidad a alta frecuencia, sus dimensiones nanométricas y, por sobre
todo, simplicidad, durabilidad y bajo costo de fabricacién, son buenas razones para con-

siderar su aplicabilidad en un amplio espectro de aplicaciones tecnolégicas del fenémeno



orientados en la construccion de sensores magnéticos y dispositivos de almacenamiento
[4].

El objetivo principal de esta investigacion es estudiar de forma experimental las
propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin dependiente en arreglos magnéti-
cos nanoestructurados en funcién de sus pardametros geométricos caracteristicos (espe-
sor, composicién y geometria del substrato).

Las propiedades de transporte eléctrico en las peliculas delgadas magnéticas,
dependen implicitamente de la configuracién de la magnetizacion en el material. A su
vez, la configuracién magnética depende de los parametros geométricos anadidos en la
estructuracion de la pelicula. El modelamiento en funcién de la geometria, junto con
el estudio en funcién de la temperatura de las peliculas delgadas, permitirda obtener
informacion relevante de las propiedades magnéticas y de transporte, asi como de los
mecanismos de conduccion en estos sistemas magnéticos, permitiendo un mayor control
en el transporte de los portadores de cargas para posibles aplicaciones tecnologicas.

Este trabajo de tesis se compone de ocho capitulos en los que se desarrollan los
topicos involucrados de forma individual. En el capitulo dos, se expone una revisién
del efecto Hall extraordinario explicitando su origen y los mecanismos involucrados en
la conduccién de los portadores de carga bajo la accién de éste fendmeno. En el tercer
capitulo titulado ”"Técnicas experimentales”se desarrollan las técnicas utilizadas para
la fabricacion de peliculas delgadas y la fabricaciéon de membranas de alimina porosa
empleadas como substrato, asi como también los equipos utilizados para la caracteriza-
cion microestructural, magnética y eléctrica. El cuarto capitulo esta dedicado al estudio
realizado de las propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin dependiente en
peliculas delgadas de una aleacién de hierro enriquecido y peliculas delgadas de multi-
capas de la aleacion intercaladas con peliculas delgadas de cobre. La investigacion sobre
el efecto Hall extraordinario en peliculas delgadas de la aleacién Ni-SiOs con distintas
geometrias se explica en el capitulo 5. En el capitulo 6 se describe la investigacion reali-
zada en peliculas de nanodomos de niquel con distinto espesor nominal para determinar

las propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin dependiente que poseen en



funcién de este pardametro. El estudio de las propiedades magnéticas de peliculas poro-
sas delgadas de cobalto de espesor fijo y distinto diametro de poros se desarrolla en el

capitulo 7. Finalmente, las conclusiones generales se enuncian en el ultimo capitulo.



Capitulo 2

Efecto Hall Extraordinario

El efecto Hall extraordinario (EHE, Extraordinary Hall Effect), es un fenémeno
de magnetotransporte relacionado con la dependencia que posee la resistividad de un
material con el campo magnético aplicado. A mayor campo aplicado, mayor serd el valor
de la resistividad hasta llegar a un punto maximo de saturacion. Este efecto es obser-
vado en materiales ferromagnéticos y es originado por la interaccién espin-6rbita de los
electrones de la banda de conduccién debido a la asimetria de la dispersiéon magnética.
Este fenémeno ha sido ampliamente estudiado por mas de un siglo en nuestra época
moderna, siendo atin un problema enigmatico tanto desde un punto de vista tedrico co-
mo experimental. En este capitulo estudiaremos el efecto Hall extraordinario asi como

los mecanismos de conduccién involucrados desde un punto de vista experimental.

2.1. Introduccion

El efecto Hall extraordinario posee profundas raices en la historia de la electrici-
dad y el magnetismo. Esta explicitamente relacionado con el efecto Hall, fenémeno que
fue considerado como el descubrimiento de la época cuando E. H. Hall en el afio 1879 en
su publicacién ” On a new Action of the Magnet on Electric Currents ”[5] mientras ex-
perimentaba con materiales conductores observé que si se aplicaba un campo magnético

en la direccion perpendicular a la que circula la corriente por un conductor, aparecia
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un voltaje transversal perpendicular a la corriente y al campo magnético aplicado (ver
Fig.2.1). En ausencia de un campo magnético aplicado, los electrones pueden moverse
libremente en linea recta entre los eventos de dispersion en el interior de un sélido te-
niéndose el mismo comportamiento en un gas de electrones libres atin en presencia de
un campo magnético aplicado. En este tltimo sistema, este campo ejerce una fuerza
(Fuerza de Lorentz) sobre los electrones que los desvia de su camino recto, el campo
eléctrico generado por el desplazamiento de los electrones balancea la fuerza de Lorentz
y, en equilibrio, los electrones se mueven de la misma manera. Aqui los electrones se
mueven con una velocidad ¢’ en la direcciéon x y son inicialmente desviados en la direc-
cién y por la acciéon de un campo H aplicado en la direcciéon z. Como resultado existe
un equilibrio entre la fuerza de Lorentz y el campo eléctrico inducido E, en un gas ideal

y por ende su resistencia no variara con la aplicaciéon de un campo magnético.

Fuerza de Lorentz

F=-qvxB

A 4

/ >

Figura 2.1: Diagrama de efecto Hall en un conductor.

Sin embargo, en un metal, los electrones de conduccién poseen diferentes velo-
cidades promedio y aunque el campo eléctrico Hall también se equilibra con el campo
magnético, los electrones viajan de manera individual en trayectorias onduladas. La
componente magnética de la fuerza de Lorentz (qu' x é) provoca este desplazamiento

de la érbita de los electrones, haciendo que viajen una distancia mayor incrementando
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la cantidad de eventos de dispersion, por lo tanto la resistencia del material sera mayor
que la resistencia en ausencia de un campo magnético aplicado lo que da como resultado
que en metales normales la resistencia Hall sea positiva [3].

No fue hasta un ano mas tarde, que el mismo Hall, experimentando con mate-
riales ferromagnéticos, observo que éste voltaje transversal incrementaba notoriamente
hasta un factor de 10 veces el valor de la resistencia en comparacién con un conductor
no magnético [7]. Esta contribucién anémala de la resistencia del material, da nombre
al efecto Hall ocurrido en aleaciones magnéticas y en la actualidad recibe el nombre de
efecto Hall extraordinario o efecto Hall anémalo.

Ambos descubrimientos tuvieron un remarcado impacto en la época entregan-
do informacién de la forma que se mueven las cargas al interior de un conductor. El
primero de ellos nos brinda de una manera sencilla, una herramienta bastante elegan-
te para determinar la concentracién de cargas en conductores no-magnéticos de forma
aproximada y jugé un rol muy importante en el nacimiento de la fisica de semiconduc-
tores y la electrénica de estado sdlido hasta finales de la década de los 40. Debido al
papel desempenado, el efecto Hall fue catalogado como la reina de los experimentos de
transporte de estado sélido [3].

Por otro lado, el efecto Hall extraordinario ha sido un problema enigmatico tanto
de forma tedrica como de forma experimental por més de un siglo. La principal razén del
poco avance en el estudio de este efecto radica en que el fendémeno involucra conceptos
basados en topologia y geometria que sélo han podido ser formulados en los tltimos

anos sin poder entregar informacion concreta al respecto.

2.2. Efecto Hall Extraordinario

El efecto Hall extraordinario (Eztraordinary Hall Effect, EHE), es un fenémeno
que pese a tener mas de un siglo de antigiiedad, ain continiia siendo un problema
enigmatico tanto en la teoria como en el desarrollo experimental. Es un fenémeno de

dispersién espin-dependiente observado en materiales ferromagnéticos y ocurre debido
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a la asimetria de la dispersiéon magnética siendo proporcional a la magnetizacién de
la muestra [3] y se representa como una contribucién extraordinaria al valor de la
resistividad bajo la accién de un campo magnético. Pugh ([9, 10]) establecié de manera
empirica que la relacién entre la resistividad Hall (p,,), el campo aplicado (H) y la

magnetizacién (M) de un conductor ferromagnético es dada por:

Paey = RoH + R,M, (2.1)

donde Rp y Rg son los coeficientes de Hall comtn y extraordinario, respectivamente. El
primer término en la ecuacién 2.1 corresponde al término asociado al desplazamiento
de cargas laterales producido por la componente magnética de la fuerza de Lorentz y es
observado en todo conductor como respuesta del campo magnético aplicado, mientras
que el segundo término representa la contribuciéon extraordinaria del efecto Hall debido
a la magnetizacién espontanea del material. Esta proporcionalidad entre la resistivi-
dad Hall y la magnetizacion, hace posible observar una reconstruccion de la histéresis
magnética debido a que la contribucion del EHE es mucho mayor que la contribucién

proporcional al campo (fig. 2.2)[11].

2.3. Mecanismos de conduccion

De los estudios realizados en relacion al EHE [11]-[28] se desprende que los
mecanismos que dan origen a la contribucion extraordinaria del efecto Hall en funcion
de la resistividad lineal (p,.) que representa el valor de la resistividad del material sin
la interaccién con el campo magnético son tres (figura 2.3):

(i) La dispersién asimétrica (skew scattering)([19, 22, 23]), bajo un régimen de
alta conductividad (p,, < 107%(Q - cm)), donde la resistividad lineal es proporcional a
la resistividad Hall.

(ii) La deflexién intrinseca (intrinsic deflection)([20, 24]), bajo un régimen metali-

o (1075(QAcm) < p,r < 1074(Q - cm)), donde la resistividad lineal es independiente
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Figura 2.2: Reconstruccion de la histéresis magnética por medio de la medicion de
la resistividad Hall en funcion del campo aplicado en peliculas de multicapas de

Cop/Ag_[11].

de la resistividad Hall.

(iii) Dispersion de saltos laterales (side jump scattering)([9, 10]), bajo un régimen
aislante (pye > 107*(Q - cm)), donde la resistividad Hall es proporcional al cuadrado de
la resistividad lineal.

El mecanismo de dispersién asimétrica (skew scattering) aborda una teoria se-
miclasica enfocada en la influencia de la dispersion en cristales amorfos, donde la fuente
principal del efecto se debe a la interaccién espin-orbita del electrén o de la impure-
za. Por otro lado, el mecanismo de saltos laterales (side-jump scattering) debido a la
dispersion de cuasiparticulas proviene de la interaccion espin-érbita de impurezas aco-

pladas, donde la velocidad del electron es deflectada en direccion opuesta por el campo
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b)

c)

Figura 2.3: a) Deflexion intrinseca,donde una coherencia entre las bandas de conduc-
cion es introducida por un campo eléctrico externo que da lugar a una distribucion de
velocidades perpendicular a la direccion del campo. Debido a este efecto, las corrientes
en un material ferromagnético no son cero y contribuyen al efecto hall extraordinario.
b) Saltos laterales, en este tipo de mecanismo, la velocidad del electrén es deflectada
de su trayectoria en la direccion opuesta al campo eléctrico experimentado cuando el
portador de carga se acerca o se aleja de una impureza. ¢) Dispersion asimétrica, ocurre
debido a la interaccion espin-orbita efectiva de un electron con la impureza.

eléctrico opuesto cuando éste se acerca o se aleja de la impureza. De estos mecanismos
se puede desprender que la relacién entre la resistividad éhmica (p) y la resistividad

Hall satisface la ley de potencia de modo que:

Py = ap + bp?, (2.2)

donde a y b son constantes de proporcionalidad. Los términos lineales y cuadraticos
corresponden a los mecanismos de dispersién asimétrica y saltos laterales, respectiva-
mente, y p corresponde a la resistividad a campo nulo. Cuando p es pequeno, a bajas

temperaturas o en metales puros, se cree que la dispersion asimétrica entrega una mayor
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contribucion a la resistividad Hall. En aleaciones o materiales desordenados, cuando p
es grande, el mecanismo dominante es la dispersion de saltos laterales.

La confusion debida al efecto Hall extraordinario, radica en la dificultad al iden-
tificar estos mecanismos de conduccién, una baja comprensiéon de como compiten a
escala microscépica y al estancamiento de los estudios experimentales en diversos sis-

temas magnéticos.



Capitulo 3

Técnicas experimentales

En este trabajo de tesis, se estudiaron las propiedades magnéticas y el efecto
Hall extraordinario en peliculas delgadas nanoestructuradas. En particular se fabri-
caron peliculas delgadas de Fe-rich ( Fezs 4Cu;Nb3Sij35Bg) v peliculas delgadas de la
misma aleacion intercaladas con cobre. Un segundo sistema de estudio fue constituido
por peliculas de la aleacién Ni-SiOs cuya concentracién se encuentra sobre la transi-
cién metal aislante con distintos tipos de geometrias (peliculas porosas y peliculas de
nanodomos). Por otra parte, también se fabricaron peliculas de nanodomos de niquel
de distinto espesor nominal. Finalmente, se fabricaron peliculas porosas de cobalto con

distinta distribucion en el diametro de poros del substrato con un espesor nominal fijo.

En este capitulo, se describen las técnicas utilizadas para la fabricacién de pelicu-
las delgadas por medio de pulverizacién catddica (sputtering), las técnicas de fabricacién
de los substratos de membranas de alimina porosa y las técnicas de caracterizacién uti-
lizadas. Este trabajo fue realizado en el Laboratorio de Superficies del Departamento de
Fisica de la Universidad de Santiago de Chile el que cuenta con un equipo de pulveriza-

cién catodica que posee dos fuentes pulverizadoras, una DC para materiales conductores
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y una RF para materiales aislantes, asi como también de un equipo completo para la fa-
bricacion de las membranas de alimina porosa. En el caso particular de las peliculas de
Fe-rich, las muestran fueron realizadas en colaboracién con el Departamento de Fisica
de la Universidad Federal de Santa Maria por medio del alumno de doctorado Matheus
Gamino. La medicién de las propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin
dependiente fueron realizadas en el Laboratorio de Magnetismo del Departamento de
Fisica de la Universidad de Santiago de Chile, el que cuenta con un magnetémetro de
campo alterno con una capacidad de 1T y un sistema de medicion de transporte acopla-
do a un criéstato de ciclo cerrado que permite la mediciéon de transporte en un amplio
rango de temperaturas (12-300 K) con una capacidad de 1.5 T. En el caso particular de
las peliculas de nanodomos de niquel, la caracterizaciéon magnética fue realizada en el
Advance Material Research Institute en la University of New Orleans en colaboracion
con el Dr. Leonard Spinu donde se utiliz6 un magnetémetro de muestra vibrante y un
equipo de resonancia ferromagnética. Finalmente, para la caracterizacién microestruc-
tural de las muestras se utilizé6 un microscopio de barrido electrénico propiedad del
Centro para el Desarrollo de la Nanociencia y la Nanotecnologia que se encuentra en

las dependencias del Laboratorio de Magnetismo en la Universidad de Santiago.

3.1. Fabricacion de peliculas delgadas

Existen varias técnicas que permiten la fabricacion de peliculas delgadas, entre
ellas es posible destacar la evaporizacion, epitaxia molecular, electroquimica, depdsito
de capas atomicas y pulverizacion catddica, siendo ésta tltima una de las mas versatiles

y mas utilizada para la fabricacion de peliculas granulares.

El depésito de peliculas por pulverizacién catédica (sputtering) es llevado a cabo

aplicando una gran diferencia de potencial entre el blanco (nombre designado al disco
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sélido del material a depositar) y el substrato, donde serd el material depositado. El
crecimiento de la pelicula es realizado dentro de una camara que es vaciada previamente.
Un vacio base del orden de 107%-10~" Torr es necesario para obtener peliculas con un
alto grado de homogeneidad. La presencia de un gas inerte como Argon es necesaria en
el interior de la camara, en una primera instancia, para evitar reacciones quimicas con el
blanco. Una vez aplicada la diferencia de potencial entre el substrato y el blanco, se crea
un plasma en el interior de la cAmara que consiste en un gas en un estado de alta energia
siendo necesaria una presién de argén del orden de 10~2 Torr para la sustentacién de la
condicién de plasma en el interior de la caAmara. Durante el depdsito, los iones de argén
energizados por el plasma colisionan con el blanco desprendiendo o arrancando atomos
del material con una energia suficiente para ser acelerados en la direccién en la que se
encuentra el substrato permitiendo la formacién de la pelicula. Sin embargo, cuando
los blancos estan compuestos por materiales magnéticos, se observa una pérdida de la
eficiencia en la tasa de depdsito en comparacién con los materiales no magnéticos. Para
resolver este problema existe el sistema de magnetrén-sputtering que utiliza un iman
bajo el blanco de forma de concentrar las colisiones de los iones en él. En relacion a las
fuentes que aceleran los iones contra los blancos, existen de dos tipos dependiendo del
material que constituye el blanco. Una fuente DC que utiliza corriente continua y otra
RF que utiliza radio frecuencias tipicamente del orden de 13,6 MHz las que son usadas

en materiales metalicos y en materiales aislantes, respectivamente.

En este trabajo de tesis se fabricaron 4 sistemas distintos de peliculas delgadas,
donde en todas ellas se utilizé la técnica de pulverizacion catddica descrita anterior-
mente. En particular, para las peliculas delgadas de una fase magnética se utilizé esta
técnica con un solo blanco comercial activado con la fuente de corriente directa, mientras
que en las peliculas delgadas de multicapas se utiliza una variacion de la misma de modo
secuencial alternando el depédsito de cada material. Por otra parte, las peliculas magnéti-
cas de material magnético inmerso en un matriz aislante utiliza la co-pulverizacion de

ambos materiales al mismo tiempo.
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Figura 3.1: Esquema ilustrado del proceso de pulverizacion catodica.

Figura 3.2: Imagen del sistema de depdsito de pulverizacion catodica.

3.2. Fabricacion de membranas de alimina porosa

Para el desarrollo de las peliculas fabricadas en este estudio, se utilizaron dos
tipos de substratos. Porta objetos de vidrio (comerciales) empleados para la observacién

en microscopios épticos para las peliculas continuas y de multicapas. En el caso de las
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peliculas con algtin tipo de geometria inducida se emplearon membranas de alimina

porosa.

Las membranas de alimina porosa corresponden a un arreglo de poros ordenados
de forma hexagonal autoensamblado constituidos por 6xido de aluminio (AlyO3). Las
membranas son preparadas a partir de una capa delgada de aluminio de alta pureza
(99,99 %), pasando por dos procesos de anodizaciéon [56]. Estos procesos han permiti-
do obtener membranas con un alto ordenamiento poroso y una distribuciéon uniforme
del diametro de los poros con unos agujeros paralelos entre si y perpendiculares a la

superficie de la pelicula de aluminio en la que crecié la membrana.

En el proceso de anodizacién, la oxidacién del aluminio se produce a través de la
reaccion entre iones de Al y O, estos tltimos provienen de la solucion electrolitica los que
a su vez incorporan aniones caracteristicos del electrolito homogéneamente en toda la
membrana. Como se explicé anteriormente, el metal utilizado para la fabricacion de las
membranas corresponde a una delgada pelicula de aluminio de alta pureza, que puede
anodizarse de tal forma que no altera su superficie durante el tratamiento obteniéndose
como resultado una membrana homogénea y transparente. Los parametros utilizados

durante la anodizacién son [57]:

Agitacion ‘—>
Electrodo de mecénica
metal inerte \
—

Recipiente <«—] Amperimetro

Electrolito<«——

Q = Fuente de
+| poder
Aluminio para

anodizar \

Base de
conductor
eléctrico

Figura 3.3: Montaje experimental para la fabricacion de membranas de alumina porosa.
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i. Potencial de anodizacion: Corresponde a la diferencia del potencial a la que es
sometida la solucién electrolitica para oxidar la pelicula de aluminio. Se ha comprobado
que la separacién entre los poros D es directamente proporcional al potencial aplicado

con una constante de proporcionalidad. D = kV donde 2,5 < k(nm/V) < 2.8.

ii. Tipo y concentracion del electrolito: La utilizacion de un electrolito en par-
ticular influye directamente en el potencial que se aplicard a la solucién, que ademas
depende también de la conductividad que éste posea y el pH de la concentracion, siendo
esta ultima caracteristica la que determinara el tamano de los poros. Los electrolitos
generalmente utilizados en el proceso de anodizacion son el acido sulfirico con un poten-
cial de anodizacién bajo (5-40 V), dcido fosférico y dcido oxalico que se pueden utilizar
en potenciales medios (30-120 V) y altos (80-200 V), respectivamente. Por ejemplo, el
acido sulfurico es un electrélito con una alta conductividad, y por ende si se utiliza un
voltaje de anodizaciéon muy alto, se tendera a producir roturas en la pelicula del 6xido.
Esto implica que el valor del potencial més bajo junto con el pH menor conducird a ob-
tener membranas con diametro de poros pequenos con esta solucion, mientras que para
obtener diametros mayores se han de utilizar las otras soluciones electroliticas basadas

en acido fosférico y oxalico.

iii. Temperatura del electrolito: Este parametro es muy importante, ya que debe
mantenerse constante a lo largo de todo el proceso de anodizacion y por debajo de la
temperatura ambiente para prevenir la disolucién de la membrana debida al electrolito.
El aumento de la temperatura conduce a un incremento en la velocidad de disolucién de
la membrana, provocandose una porosidad muy acusada. Por otra parte, la velocidad

de crecimiento de la membrana es directamente proporcional con la temperatura.

iv. Agitacion del electrolito: Para mantener la homogeneidad de la temperatura y
el valor del pH de la solucion es necesaria la agitacion del electrolito. Esta agitacion debe

ser suficientemente fuerte como para poder eliminar burbujas de hidrégeno originadas
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durante el proceso y permitir una difusion homogénea de los iones a lo largo de los

canales de los poros.
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Figura 3.4: (Izq.) Densidad de corriente en funcion del tiempo de los procesos de anodi-
zacion de alumina porosa. (Der.) Fases esquemdticas del crecimiento de la membrana
de alumina porosa.

El proceso de crecimiento de la capa de 6xido sobre la pelicula de aluminio pue-
de ser analizado a partir de la corriente en funcién del tiempo de anodizacién (figura
3.4). Inicialmente se observa una brusca disminucién de la corriente que se asocia a un
aumento en la resistencia del sistema al crecer una pelicula continua y no porosa de-
nominada capa barrera. La pelicula de aluminio inicial, pese a tener una alto grado de
pureza, posee un pequena rugosidad lo que indica que habran valles que se encontraran
distribuidos de forma aleatoria. Estas regiones presentaran una curvatura convexa y
se producirda un concentracion de cargas y, por consiguiente, un aumento de la tem-
peratura (efecto Joule local) aumentando la accién disolvente del dcido disminuyendo
la resistencia del sistema provocdndose un aumento en la corriente hasta llegar a un
maximo el cual se ha interpretado como el momento en que la cantidad de 6xido crecido
en la interfase metal-6xido y la eliminada de la base de los valles mediante disolucién
se compensan y, por consiguiente, el espesor de la capa barrera se mantendra constante
durante el resto del proceso. En la regiones donde no se produce disolucion local, la
velocidad del crecimiento del éxido sigue siendo mayor que la del efecto disolvente del

electrolito, de modo que, seguird creciendo la capa de 6xido alrededor de los puntos
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donde si se produce disolucion. Finalmente la corriente tiende a decrecer suavemente
lo que se puede deber a dificultades en la difusién de iones a lo largo de los canales de
los poros. El resultado obtenido después de someter la pelicula de aluminio a un doble

proceso de anodizacion se encuentra ilustrado en la figura 3.5.

Vista superior Vista Lateral

porosa

Distancia entre
poros

Capa barrera

Figura 3.5: FEsquema y pardmetros geométricos caracteristicos de una membrana de
alimina porosa tratada por un doble proceso de anodizacion.

El equipo utilizado para la fabricacion de las membrana consta de una fuente
de poder (PROGRAMABLE POWER SUPPLY PSM-2010, GW INSTEK), un am-
perimetro (2400 SOURCE METER, KEITHLEY), un bafo térmico con control de

temperatura automatizado (LABTECH) y un agitador comercial (IKA RW20 DIGI-
TAL)

3.3. Equipos de caracterizacion

3.3.1. Caracterizacion microestructural

La caracterizacion microestructural de las muestras fue realizada por medio de
un microscopio de barrido electrénico Carls Zeiss EVO 10 MA (figura 3.6). Este tipo

de instrumentos produce una imagen de la superficie barrida con una alta resolucién
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espacial. Una columna de aceleracion con distintos dispositivos dptico-electronicos que
permiten la incidencia de un haz de electrones primarios sobre la superficie de la mues-
tra, la que genera electrones secundarios y otro tipo de senales que son detectadas por

sensores especificos para cada tipo de senal.

Figura 3.6: Microscopio de barrido electrénico.

3.3.2. Caracterizacion magnética

La caracterizacion magnética de las peliculas delgadas de éste estudio fue reali-
zada por medio de un magnetémetro de fuerza alterna (figura 3.7) con una sensibilidad
de 5x107° emu y una capacidad de 1.3 T. Este tipo de magnetémetro consta de un elec-
troiman el que en sus polos posee un par de bobinas pequenas que generan un pequeno
campo magnético alterno en torno a una cierta frecuencia especifica que esta relaciona-
da con el dispositivo de medicion. La medicién del momento magnético se realiza por
medio de un piezo-eléctrico donde se coloca la muestra magnética a caracterizar. Las
condiciones de resonancia de este sensor dependen principalmente de la temperatura
del dispositivo y de la cantidad de material magnético. Por lo tanto, se requiere un
ajuste de la frecuencia de las bobinas para que el campo producido por éstas resuene
con el piezo eléctrico y asi obtener una correcta medicion. Debido a la configuracién

del dispositivo, no es posible realizar mediciones angulares en este tipo de equipo, por
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lo que usualmente se utilizan dos tipos de piezo-eléctricos los que permiten medir con

el campo magnético aplicado en y fuera del plano de la pelicula.

Figura 3.7: Magnetometro de fuerza alterna.

3.3.3. Caracterizacion eléctrica

La caracterizacion eléctrica de las peliculas delgadas estudiadas en éste trabajo
de tesis se realiz6 en un equipo de medicién de transporte con una capacidad de 1.5 T
acoplado a un criéstato de ciclo cerrado Advance Research System, Inc (figura 3.8) que

permite realizar mediciones en un amplio rango de temperaturas (12-300 K).

Para medir la resistividad de la muestra se utilizo el método de van der Pauw que
consiste en una técnica de 4 puntas que permite obtener la resistividad de la muestra sin
considerar los parametros geométricos superficiales que ésta posee. La figura 3.9 muestra
el dibujo esquematico de esta técnica. Pese a esta gran ventaja, este método presenta
una serie de condiciones las que dificultan el procedimiento experimental antes de la
medicién. Para ello se utilizaron mascaras durante el proceso de pulverizacion catddica
en forma de cruz con un ancho de 500 micras y los contactos fueron realizados en los
extremos de ésta. Los contactos son fabricados con soldadura de Indio el que permite

usar una baja temperatura para fijar el contacto. La adherencia del contacto es realizada
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Figura 3.8: Sistema de medicion de transporte.

mediante una pintura conductora de plata sobre la que se coloca la soldadura. Una
fuente de poder (6221 DC AND AC CURRENT SOURCE, KEITHLEY) entrega la
corriente necesaria para lograr la medicién de voltaje realizada por un nanovoltimetro (
2182A NANOVOLTIMETER, KEITHLEY'). El intercambio de los contactos, tal como
se muestra en la figura 3.9, es logrado mediante una tarjeta matricial (MULTIMETER
DATA ACQUISITION, KEITHLEY). El sistema de medicién completo es programado

por Labview.

Figura 3.9: Dibujo esquemadtico del método de Van der Pauw.
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Finalmente la resistividad de la muestra viene dada por:

exp(—7Ra34d/pr) + exp(—mRa3)d/pr) = 1

Donde d es el espesor de la muestra, Ri234 es la resistencia determinada divi-
diendo la diferencia de voltaje entre los contactos 34, mientras una corriente fluye desde
1 hasta 2 y Rgs34 se define de la misma forma. Pese a la complejidad de la ecuacion
trascendental anterior para determinar la resistividad Hall, es posible realizar una apro-
ximacion si ambas resistencias medidas son similares, de esta forma, la resistividad Hall

viene dada por:

_ Ri234 + Roy 13
2

PH

Otras desventajas de aspecto netamente experimental son que el tamafno de los
contactos afecta al voltaje requerido para pasar corriente por dos contactos y que la
medicion toma mas tiempo, debido a que se deben adquirir dos datos de voltaje, en
cambio que para los otros métodos, como la barra Hall, s6lo es necesario uno. Sin
embargo, el método es sumamente eficaz para realizar las mediciones [58, 9] con alta

precision.



Capitulo 4

Propiedades magnéticas y Efecto
Hall extraordinario en peliculas
delgadas de Fe-rich y peliculas de
multicapas de Fe-rich/Cu

En este capitulo se estudiaron de manera sistematica las propiedades magnéticas
y de transporte eléctrico espin dependiente de dos sistemas de peliculas delgadas basa-
das en una aleacion de hierro enriquecido denominada Fe-rich (Ferzs 4Cu3NbsSiys5Bg).
El interés por el estudio de las peliculas delgadas radica en que las potenciales aplica-
ciones en sensores magnéticos o dispositivos de almacenamiento usando el efecto Hall
extraordinario han ido incrementando con el pasar de los anos. Recientemente, la ob-
servacion del efecto Hall gigante en peliculas granulares ferromagnéticas aislantes cerca
del limite de percolacién, con valores de 200 pf2-cm [29, 37], a motivado una nueva
era en el estudio de la resistividad Hall. En otros estudios incluso se han encontrado

valores mas altos en peliculas granulares de FeGe [38, 10] asi como un incremento en la
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sensibilidad en campos bajos cuando la pelicula exhibe una anisotropia perpendicular
al plano de la muestra [11]. Sistemas ferromagnéticos amorfos poseen un alto grado de
desorden magnético y por ende, son buenos candidatos para incrementar la interaccion
espin-Orbita, lo que se cree que es la clave para incrementar el valor del efecto Hall
extraordinario [12]. Por otro lado, peliculas magnéticas de multicapas amorfas han sido
estudiadas sistemdticamente en magnetos suaves([13, 11]). Los sistemas desarrollados
en este estudio estan constituidos por peliculas delgadas de distinto espesor de la alea-
cion pura, y peliculas delgadas de multicapas de la aleacion, intercaladas con peliculas
delgadas de cobre con distinto espesor total y distinto espesor de cada bicapa. Se in-
vestigaron las propiedades de magnetotransporte en un amplio rango de temperaturas,
desde 13 K a temperatura ambiente. En particular, se comparo el efecto Hall extraor-
dinario en estos dos sistemas en términos del espesor y la estructura de las peliculas
fabricadas. Se observo que las peliculas mas gruesas poseen una anisotropia magnética
orientada en el plano de éstas. Al disminuir el espesor de la pelicula ferromagnética la
resistividad Hall disminuye y la sensibilidad que puede alcanzar aumenta. Este iltimo
efecto también aparece cuando se intercalan peliculas de Cu entre las de Fe-rich ademas

de incrementar la conductancia eléctrica del material.

4.1. Experimento

Para la fabricacién de las peliculas delgadas desarrolladas en este estudio, se
utilizaron como substratos porta objetos comerciales de vidrios. Las peliculas delga-
das de Fe-rich fueron fabricadas por pulverizacién catddica, en cambio las peliculas de
multicapas de Fe-rich/Cu fueron fabricadas por pulverizacién catédica secuencial, am-
bas a temperatura ambiente. Para ambos depositos se utilizaron blancos comerciales
de Fe-rich (Fers 4Cu;Nb3Sij35B9) v cobre (Cu) mediante una fuente RF y una fuente

DC, respectivamente. El vacio base de la camara fue de 2x10~7 Torr, mientras que la
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presion de argén utilizada durante el depdsito fue de 5.2 mTorr con un flujo constante
de 20 sccm. Antes de comenzar el depdsito se pre-pulverizaron los dos blancos por 5
minutos para eliminar las posibles capas de éxidos formados de forma natural sobre es-
tos. Para ambos sistemas de estudio, el control del espesor fue llevado a cabo mediante
el tiempo de exposicion de cada material previamente calibrados obteniéndose una tasa
de deposito de 9 nm/min y 16,2 nm/min para Fe-rich y cobre, respectivamente. Los es-
pesores nominales, segin las tasas obtenidas para ambos sistemas de estudio, aparecen
detallados en las tablas 6.1 y 6.2. Las propiedades magnéticas de las peliculas fueron
estudiadas via magnetometria clasica utilizando un magnetémetro de campo alterno
a temperatura ambiente con el campo magnético aplicado en y fuera del plano de la
pelicula. Las resistencia y la resistividad Hall fue medida utilizando el sistema de medi-
cion de transporte mediante el método de Van der Pauw en funcion de la temperatura

desde 13 K hasta temperatura ambiente.

Muestra | tge_picn(nm)
M1 100
M2 500
M3 1000

Tabla 4.1: Conjunto de muestras de peliculas delgadas de Fe-rich de distinto espesor.
tre_ricn corresponde al espesor nominal de la pelicula expresado en nm

Muestra | tpe_pien(nm) | to,, (nm) | N | th (nm)
S1 100.0 0.0 1 100.0
S2 10.0 1.5 5 57.5
S3 10.0 1.5 10 115.0
S4 10.0 3.0 5 65.0
S5 10.0 4.0 5 70.0
S6 5.0 5.0 10 100.0
S7 2.5 5.0 10 75.0

Tabla 4.2: Conjunto de muestras de peliculas delgadas de multicapas de Fe-rich/Cu.
tre_rich €5 €l espesor de la pelicula de Fe-rich expresado en nm, tg, es el espesor de la
pelicula de Cu expresado en nm, N corresponde al niimero de bicapas (Fe-rich/Cu) que
exhibe cada pelicula y t espesor nominal total de la pelicula expresado en nm.



4.2 Resultados y discusion 27

4.2. Resultados y discusion

4.2.1. Peliculas delgadas de Fe-rich

Caracterizacién microestructural

La figura 4.1 muestra la caracterizacion microestructural de las peliculas delgadas
de Fe-rich de distinto espesor. Con el objetivo de observar de forma mas clara los estados
magnéticos de las muestras bajo estudio, se preparé una solucién ferrofluida magnética
con nanoparticulas de tamano promedio inferior a 50 nm para lo que se utiliz6 la
técnica de microscopia de barrido electrénico coloidal. La superficie de la pelicula fue
pintada con esta solucion y después de secar fueron observadas en el microscopio. Como
resultado se observo que las nanoparticulas se orientaron en la direccion de los dominios
magnéticos en la superficie de la pelicula al ser aplicados sobre éstas en su estado
remanente después de aplicarseles un campo de 1000 Oe. En las muestra M2 y M3 la
magnetizacién forma dominios en forma de lineas a través de la pelicula. En el caso de
M1 no es posible observar el mismo tipo de dominio magnético lo que puede indicar
cambios en la microestructura de la muestra al disminuir el espesor de la pelicula, sin
descuidar el hecho de que el espesor de M1 es comparable con el espesor promedio de

las nanoparticulas de la solucién ferrofluida.

Caracterizacién Magnética

En la figura 4.2 se muestran las curvas de histéresis de las peliculas continuas
de Fe-rich de distinto espesor con el campo magnético aplicado en y fuera del plano
de las peliculas. Se puede observar una fuerte anisotropia magnética en el plano de

éstas, donde en particular para la muestra M1 la relacion entre la magnetizacion y el
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Figura 4.1: Imdgenes de microscopia de barrido electronico de las peliculas de Fe-rich
con distinto espesor, a) M3, b) M2, ¢) M1.

campo magnético aplicado en el plano comienza a ser menos cuadrada indicando que
la disminucién considerable del espesor de la pelicula puede dar paso a peliculas menos

continuas, teniendo un formato mas granular en su estructura interna.
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Figura 4.2: Curvas de histéresis de las peliculas delgadas de Fe-rich con distinto espesor
a temperatura ambiente.

Caracterizacion eléctrica y de magnetotransporte

La resistividad Hall en funcién del campo magnético aplicado fue medida para las
tres muestras a temperatura ambiente. Los resultados de esta medicién aparecen en la
figura 4.3 donde es posible notar inmediatamente que existe un considerable aumento
en el valor de la resistividad Hall a medida que disminuye el espesor de la pelicula,
asi como también una reduccién del campo de saturaciéon requerido por la muestra
bajo este mismo efecto, obteniéndose una sensibilidad de 1.3 ©2/T. El incremento del
efecto Hall en la pelicula mas delgada se puede atribuir al incremento de los eventos de
dispersion que ocurren en la pelicula, los que eventualmente escalan con la resistividad
de la muestra. Como la medicién del efecto Hall es realizada con el campo magnético
aplicado de manera perpendicular al plano de la pelicula, la disminucion del campo de
saturacion es una consecuencia directa de una disminucion de la anisotropia en el plano

que poseian las peliculas més gruesas tal como se observa en la figura 4.2.
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Figura 4.3: Resistividad Hall en funcion del campo magnético aplicado de las peliculas
delgadas de Fe-rich con distinto espesor a temperatura ambiente.

Para investigar el efecto de una reduccion atin mayor del espesor de las peliculas
sobre la resistividad Hall se decidi6 intercalar peliculas de cobre entre las peliculas de
Fe-rich de modo de impedir el incremento sustancial de la resistividad de las muestras,
ya que debido a un explosivo incremento de esta cantidad, la medicion de la resistividad

Hall no es posible.
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4.2.2. Peliculas de multicapas de Fe-rich/Cu

Caracterizacion microestructural

Para confirmar la estructura de multicapas de las peliculas de Fe-rich/Cu, se
realizaron mediciones de difraccion de rayos X de bajo dangulo en el Departamento de
Fisica de la Universidad Federal de Santa Maria (figura 4.4) en las que se observa una
buena definicién de las estructuras de las bicapas de las peliculas en las figuras 4.4
(b), 4.4 (¢) y 4.4(d). También se puede observar en la figura 4.4 (a) Kiessing fringes
relacionados con la interferencia constructiva de los rayos X reflejados en la interfase
substrato-pelicula y pelicula-aire. Por otro lado, es posible estimar el espesor de la
muestra a partir de la periodicidad de los peaks de Bragg, lo cual arroja como resultado
para la muestra S1 un espesor de 95,7 nm lo que no esta muy alejado de nuestro espesor
nominal de 100 nm obtenido mediante la calibracién de las tasas de depdsito de la

pulverizacién catodica.

La periodicidad de los peaks de Bragg esté relacionada con la interferencia cons-
tructiva de las bicapas de Fe-rich/Cu y se observa un corrimiento de los peaks de Bragg
a bajos angulos con el incremento del espesor de la capa de Cu. Se puede apreciar que
la intensidad relativa de los peaks comienza a caer rapidamente a medida que el espesor
de las capas de Cu disminuye. Como el espesor de cada capa es del orden de tan sélo
unos pocos nanémetros, no es dificil imaginar que con la disminucion del espesor de las

capas de la pelicula, estds comienzan a presentar un estructura granular.

Caracterizacién magnética

La figura 4.5 muestra las curvas de histéresis a temperatura ambiente de las

peliculas de Fe-rich/Cu. Todas las muestras presentan un comportamiento ferromagnéti-
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Figura 4.4: Patron de difraccion de rayos X del conjunto de peliculas de multicapas de
la aleacion Fe-rich/Cu segin las etiquetas puestas en la tabla 6.2 (a) S1, (b) S7, (¢) S6
y (d) S2. El espesor t de la muestra S1 fue obtenido mediante andlisis de la difraccion
de los peaks de Bragg confirmando el espesor nominal de 100 nm.

co suave a temperatura ambiente con campos coercitivos del orden de los 10 Oe. Los
momentos magnéticos de las capas ferromagnéticas tienden a ser facilmente magneti-
zados en el plano de la pelicula sin variar mucho su resultado, en comparacién con las
peliculas de Fe-rich, sin embargo las diferencias que existen entre los campos aplicados
en y fuera del plano de la muestra son menos pronunciadas cuando el espesor relativo
de la capa de Cu aumenta, y de forma ain més marcada en las muestras S6 y S7.
Esto sugiere y confirma que en las peliculas de multicapas, el espesor de la aleacion
magnética es tan delgada que tiende a formar capas granulares intercaladas por capas

de Cu.
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Figura 4.5: Curvas de histéresis a temperatura ambiente de las peliculas de multicapas
de Fe-rich/Cu con diferentes espesor y nimero de bicapas.

Caracterizacion eléctrica y de magnetotransporte

El coeficiente térmico-resistivo (TCR temperature coefficient of resistance) de las
muestras fue medido descendiendo la temperatura desde la temperatura ambiente hasta
12 K (ver figura 4.6). Acd la temperatura es mostrada en escala logaritmica y el valor de
la resistencia es normalizado al valor que posee en la temperatura minima (12 K). En las
muestra S1, S2 y S3, se aprecia un TCR negativo con una dependencia logaritmica de la
resistencia en funcién de la temperatura (o< —logT'), que es caracteristico de peliculas
con un comportamiento altamente resistivo. Por otro lado las muestras S4, S5, S6 y S7
tienen un comportamiento tipicamente metalico con un TCR positivo en todo el rango
de temperaturas estudiado. E1 TCR negativo de las tres primeras muestras puede ser

asociado a una interaccién débil del sistema electrén-electron en un sistema metélico
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desordenado.

R(T)/R(12K)

T(K)

Figura 4.6: Coeficiente Térmico-Resistivo de las peliculas de multicapas de Fe-rich/Cu
con diferentes espesor y numero de bicapas.

Por otra parte, se estudio la resistividad Hall para el sistema completo a tem-
peratura ambiente y 12 K. Los resultados obtenidos aparecen en la figura 4.7 donde la
resistividad se muestra en escala logaritmica. Uno puede notar que a medida que el filme
se vuelve mas metalico, la resistividad Hall satura a campos menores. Como el espesor
de la pelicula metélica de Cu incrementa, la capa ferromagnética comienza a ser menos
continua y la anisotropia en el plano también comienza a decrecer, tal como se puede
observar a partir de la histéresis magnética de la figura 4.2. La muestra S1 presenta el
valor més alto de resistividad Hall de todas las muestras. Para esta muestra se obtiene
el valor de p,,s=7.94 ufdxcm a temperatura ambiente y aumenta hasta p,,s=20 p{dxcm

a bajas temperaturas (12 K).

Finalmente, la figura 4.8 muestra la resistividad Hall de la muestra S7 en funcion
del campo magnético aplicado medida a 12 K. Aca es posible observar que la curva

presenta histéresis y un campo coercitivo asociado a la medicion de la resistividad Hall



4.2 Resultados y discusion 35

T=12K

—eo— 81
«— 82
—o—83
—e— 84 0,01
S5
—o—86
%87 1E-3

0,1

(nQ*cm)

4 6 8 10
H(kOe)

Figura 4.7: Resistividad Hall en escala logaritmica en funcion del campo magnético
aplicado a T=12 K y temperatura ambiente para las peliculas de multicapas de Fe-
rich/Cu tabuladas en la tabla 6.2.

de 200 Oe. Para ésta muestra, la histéresis en la curva de Hall desaparece a temperaturas
superiores a 25 K. En el caso mostrado en la figura 4.8 se puede observar una histéresis
acinturada. Este tipo de curvas son caracteristicas en sistemas compuestos por diferentes
materiales, y en este caso puede ser asociado a la presencia de dos fases magnéticas,
una fase magnética dura y otra fase magnética suave que estan acopladas. Las capas
magnéticas de Fe-rich, como en el caso de la muestra S7, estan usualmente formada por
una fase magnética suave y amorfa que presenta un pequeno campo coercitivo y otra
fase magnética dura con granos nanocristalinos que poseen un alto campo coercitivo a
bajas temperaturas. El bloqueo de las particulas superparamagnéticas es el responsable

por la coercividad a bajas temperaturas.
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Figura 4.8: Resistividad Hall de la muestra S7 medida a 12 K.

4.3. Conclusion

Se midio el efecto Hall extraordinario en peliculas delgadas de Fe-rich y en pelicu-
las delgadas de multicapas de Fe-rich/Cu. El aumento del valor de la resistividad Hall,
cuando el espesor relativo de la pelicula de Cu se incrementa, produce un aumento de la
sensibilidad hasta un valor de 1.3 /T bajo campos relativamente pequenos, mientras
que en el caso de las peliculas aislantes fabricadas es de tan solo 0.5 2/T" [11]. Por otro
lado, la fuerte anisotropia magnética en el plano mostrada por las peliculas delgadas de
Fe-rich disminuye cuando el espesor de la capa metalica se incrementa en la peliculas
de multicapas. A su vez, la fabricacién de peliculas de multicapas de Fe-rich/Cu reduce
notoriamente la resistividad de la muestra y permite la formacién de estructuras gra-
nulares al reducir de forma considerable el espesor de la capa de Fe-rich, disminuyendo

el valor de la resistividad Hall.



Capitulo 5

Efecto Hall extraordinario en
peliculas delgadas de la aleacién
Ni-SiO- con distintos tipos de

geometrias

En este capitulo se estudi6 el efecto Hall extraordinario en peliculas delgadas
de la aleaciéon Ni-SiO, con distintos tipos de geometrias en un amplio rango de tem-
peratura desde 13 K a temperatura ambiente. Las muestras estudiadas corresponden
a peliculas porosas con una dispersion ordenada de poros, peliculas porosas con una
dispersién desordenada de poros, peliculas de nanodomos y peliculas continuas, a modo
de establecer el efecto de la nanoestructuracién de esta tltima sobre el efecto estu-
diado. Para la fabricacién de la pelicula se realizé el depdsito de modo tal de obtener
muestras cuya concentracion relativa se encontraba sobre la transiciéon metal aislante.
Se observo que la resistividad Hall tiene su méaximo valor para la pelicula continua y

decrece cuando la cantidad de material relativo depositado sobre la pelicula disminuye.
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Por otro lado, se observé la aparicién de histéresis en las curvas de resistividad Hall
en funcion del campo magnético aplicado para todas las muestras, aumentando esta
caracteristica cuando la temperatura disminuye, ademas de obtener bajos campos de
saturacion para todas las muestras. Finalmente, se observa que el alto campo coercitivo
asociado a la resistividad Hall posee una dependencia con la temperatura, indicando

que los mecanismos de transporte varian con el cambio del substrato.

5.1. Experimento

Las peliculas delgadas de la aleacion Ni-SiOy de &~ 60 nm de espesor nominal
fueron fabricadas por co-pulverizacion catddica sobre distintos substratos a temperatura
ambiente. Se utilizaron blancos comerciales para el depdsito, uno de Ni mediante una
fuente DC, y otro de SiO, mediante una fuente RF. El blanco de Ni fue previamente
calibrado mediante observacién en el microscopio de barrido electrénico obteniéndose
una tasa de 3.5 nm/min. Por otro lado, la calibracién del blanco de SiO; no fue posible
medirla mediante esta técnica debido al poco contraste generado en el microscopio,
por lo que se decidi6 realizar un conjunto de peliculas continuas donde se variarian los
parametros del depdsito a modo de obtener la concentracion relativa sobre la transicién
metal aislante. El objetivo de esta configuracién para la fabricacion de las peliculas
radica en la observacién de un incremento de la resistividad en peliculas de multicapas
de una fase magnética y otra fase aislante, como es el caso del SiO, y también cuando la
fase magnética se encuentra embebida en una matriz aislante, que es el caso que vamos
a estudiar [30, 72-75]. La determinacién correcta del comportamiento eléctrico de las
peliculas fabricadas fue realizado por medio de las curvas de resistencia en funcion de
la temperatura, para ello se utilizo el sistema de mediciéon de transporte mediante la
técnica de van der Pauw desde 13 K a temperatura ambiente. Este mismo sistema fue

utilizado para la mediciéon posterior de la resistividad Hall para el conjunto final de
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muestras estudiadas. La figura 5.1 muestra el comportamiento eléctrico de las muestras
fabricadas. Los pardametros utilizados en las fabricacion de la muestra aparecen en la
tabla 5.1 donde se utilizé un vacio base de 3x 107¢ Torr y una presién de argén de 3

mTorr para cada una de ellas.

NiSiO, A
—+—NiSiO, B
105F —+—NiSiO, C
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Figura 5.1: Coeficiente térmico-resistivo de las peliculas delgadas de la aleacion Ni-S10y
tabuladas en la tabla 5.1

Muestra | P[Ni] (W) | P[SiO2](W) | t(min)
NiSiOy A 15 100 16
NiSiO, B 30 100 8
NiSiOy C 40 100 8

Tabla 5.1: Parametros del depdsito utilizados para la fabricacién de peliculas delgadas
de Ni-SiO,. P[Ni] corresponde a la potencia en Watts utilizada por la fuente DC para
activar el blanco de Ni, P[SiOy] corresponde a la potencia en Watts utilizada por la
fuente RF para activar el blanco de SiO,, t corresponde al tiempo utilizado para el
depdsito de ambos materiales

En base a estos resultados la concentracion utilizada para la fabricacién de las
muestras bajo estudio corresponde a los pardmetros de la muestra Ni-SiOy B. De esta
forma, utilizando las mismas condiciones de la camara de pulverizacién se procedié a
hacer el depdsito de las peliculas sobre todos los substratos al mismo tiempo para asegu-

rar la misma composicién de las muestras. Como substrato se utilizaron un porta objeto
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(vidrio) para la pelicula continua (FILM), y membranas de altimina porosa con distinta
dispersién de poros, una con poros ordenados de manera hexagonal para obtener una
pelicula porosa ordenada (OADOTSs), otra membrana sin el ordenamiento caracteristico
para obtener una pelicula porosa desordenada (DADOTS) y finalmente una membrana
con poros ordenados donde el depdsito se realizé en la parte cerrada de ésta, con lo que
se obtuvo una pelicula de nanodomos (DOTs). La caracterizacién microestructural y la
medicién del espesor de la pelicula depositada (FILM) fue realizada por medio de un
microscopio electronico de barrido, esta tltima medicién confirmoé que el espesor de la

pelicula es de ~ 60 nm.

5.2. Resultados y Discusion

Caracterizacion microestructural

La figura 5.2, corresponde a la caracterizacién microestructural de las peliculas
porosas ordenadas (OADOTS), desordenadas (DADOTS) y la pelicula de nanodomos
(DOTSs) de la aleacién Ni-SiO, mediante la utilizacién de un microscopio de barrido
electronico. En la imagen de OADQOTS, es posible observar que el material depositado
forma una especie de caminos periddicos a lo largo de toda la pelicula, lo que puede ayu-
dar a la conduccién de los portadores de carga en la muestra, ignorando las impurezas
introducidas por la membrana. En cambio, este planteamiento no puede ser utilizado
en la pelicula porosa desordenada, debido a que la no periodicidad en la continuidad
de ésta impide este tipo de configuracién, lo que podria tener un efecto aislante sobre
si misma. Finalmente la pelicula de nanodomos posee una geometria regular donde se
puede observar una estructura en forma de domo sin mayores alteraciones. No se pue-
de asegurar que el borde de este domo sea vacio, ya que probablemente una pequena

cantidad de material sea depositada en él. Este hecho marca una notoria diferencia en
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comparacion a las otras peliculas debido a que se estaria afectando de forma radical
la periodicidad de la conduccién a lo largo de ella. Se supone que en estos espacios
intersticiales entre cada domo, la pelicula seria tan delgada que anclaria la magnetiza-
cién, provocando que los dominios magnéticos no se propagasen de forma tan sencilla
a través de la pelicula, favoreciendo o incrementando el valor de la resistencia medida,
en este caso la resistividad Hall. Mediante analisis de imagen, es posible obtener las di-
mensiones caracteristicas de cada muestra estudiada. Estos valores aparecen tabulados

en la tabla 5.2.

Muestra | d (nm) | D (nm)
OADOTs | 51,10 | 10881
DADOTs | 68,85 —

DOTs C | 86,80 | 105,99

Tabla 5.2: Dimensiones caracteristicas de las peliculas de Ni-SiOy con distintas geo-
metrias. d corresponde al didmetro del elemento (poros y domos). D corresponde a la
distancia entre centros de cada elemento.

Caracterizacion eléctrica y de magnetotransporte

En la figura 5.3, es posible observar la dependencia de la resistencia de las pelicu-
las en funcién de la temperatura normalizada al valor de la resistencia a la temperatura
minima (13 K). Las mediciones se realizaron a medida que bajaba la temperatura des-
de temperatura ambiente hasta 13 K. La linea negra es una muestra agregada a este
sistema y corresponde a una pelicula continua de niquel para tener de referencia el
comportamiento de una muestra completamente metalica. Cuando se incluye la matriz
aislante al sistema podemos notar un incremento en el valor de la resistencia de la
pelicula. La curva roja caracteriza este efecto ya que corresponde a la pelicula continua

de la aleacién.

Las muestras FILM, OADOTs y DADOTSs, muestran un comportamiento que
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100 nm
——

Figura 5.2: Imdgenes de microscopia de barrido para peliculas delgadas de la aleacion Ni-
S0y cuya concentracion se encuentra sobre la transicion metal aislante con diferentes
geometrias. a) Pelicula porosa con una dispersion ordenada de poros (OADOTs). b)
Pelicula porosa con una dispersion desordenada de poros (DADOTs). ¢) pelicula de
nanodomos ordenados (DOTs).

tiende a ser metalico tal como la pelicula continua de Ni con una dependencia de la
resistencia proporcional a log(T') a partir de una temperatura critica. Sin embargo es
notorio que no es un comportamiento completamente metalico y es posible concluir que

los parametros del depdsito sittian a estas muestras sobre la transicion metal aislante.
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Este tipo de dependencia térmica es atribuida a una débil localizacién de la interaccion
del sistema electrén-electrén en un sistema metalico desordenado [39]. Ademés se puede
observar que la inclusién de los poros sobre la pelicula, ya sea de forma periédica o no
periddica, no afecta a gran escala el comportamiento eléctrico de la aleacion que pese a
observar un pequeno cambio, la pelicula sigue estando sobre la transicion metal aislante,
por lo que podemos asumir que los mecanismos de transporte para estas muestras no

varian con la nanoestructuracion de la pelicula.

114 (3
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1,3 —+ DADOTs 3
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Figura 5.3: Coeficiente térmico-resistivo de las peliculas de Ni-SiOy con distintas geo-
metrias. El conjunto tridngulos negros corresponde a una pelicula continua de Ni. Los
cuadrados rojos corresponden a la pelicula continua de la aleacion. El resto de las curvas
representan a las peliculas nanoestructurados donde las triangulos azules corresponden
a la pelicula con una distribucion ordenada de poros, los diamantes verdes correspon-
den a la pelicula con una distribucion de poros desordenada y las circulos amarillas se
relacionan con la pelicula de nanodomos.

Por otro lado podemos ver la incidencia directa de la estructuracién provocada
por los nanodomos sobre la pelicula continua, cambiando de forma radical el compor-
tamiento eléctrico de la aleaciéon pasando a ser una muestra bajo la transicion metal
aislante donde la dependencia de la resistencia es o« —log(T'), lo que implica que en

este tipo de peliculas los mecanismos de transporte son distintos al de las otras pelicu-
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las del conjunto. Este cambio puede ser atribuido a que el material depositado en los
espacios intersticiales de los domos es mucho menor que en la parte superior de éstos,
produciendose una acumulacién de los portadores de carga en estos lugares debido a
que el efecto de la disminucion del tamano de la pelicula permitird obtener peliculas

granulares de la fase magnética que la constituye.

La resistividad Hall en funcién del campo magnético aplicado a 13 k y a tempe-
ratura ambiente aparece en la figura 5.4. En ella, podemos observar que para la tem-
peratura minima el valor de p,,s no varfa mucho en comparaciéon con el valor medido
a temperatura ambiente, sin embargo es posible observar un incremento de la histére-
sis para cada muestra a medida que disminuye la temperatura. Otro dato importante
sobre esta medicion es la reduccion considerable del campo de saturacion necesario, en
comparaciéon con muestras similares pero 6 veces méas gruesas [76], debido a que la fuer-
te anisotropia magnética en el plano usualmente observada en peliculas granulares del
orden de ~ 10? nm de espesor dificulta la saturacién de los momentos magnéticos fuera
del plano de la pelicula. También se puede apreciar un efecto en la reduccién del valor
de la resistividad Hall debido a la nanoestructuracién de la pelicula. La resistividad
que posee una pelicula serd siempre proporcional a la cantidad de material depositada
sobre ésta, pero en este caso particular, donde el proceso de pulverizacion fue realizado
al mismo tiempo sobre todos los substratos, las condiciones originales respecto a la
pelicula continua y la gran responsable de este dato corresponde a la microestructura
que posee cada substrato. Las peliculas porosas con una distribucién de poros ordenada
y desordenada muestran los valores més bajos para la resistividad Hall con 0.16 uQ2*cm
y 0.24 pQdxcm, respectivamente. En comparacion a estos dos tltimos valores, la pelicula
de nanodomos presenta un importante incremento (atin menor en comparacién con la
pelicula continua) de la resistividad Hall alcanzando un valor aproximado 0,98 pQ* cm.
Ahora para confirmar si éste es realmente un efecto de la estructuracion de la pelicula se
debe considerar que como los substratos utilizados no son continuos, es necesario poder

estimar el valor de la resistividad en funcién de la pelicula continua para cada una de
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las muestras y asi identificar si la reduccién de la resistividad es dada netamente por un
efecto de reduccién de la cantidad de material depositado. Para ello, mediante analisis
de las imagenes de las microscopias de barrido, se determiné la cantidad de material
depositado que debia haber en la pelicula considerando que las muestras bajo estudio
son sistemas planos de espesor constante, lo que no es valido especificamente para la
pelicula de nanodomos pero se puede considerar como una buena aproximacién. Estos
resultados aparecen graficados en la figura 5.5. El area efectiva calculada usando este
procedimiento da cuenta de que los porcentajes en comparacion con la pelicula conti-
nua, en los que se debe reducir el valor de la resistividad Hall son de un 76,9 %, 89,7 %
y 89,3 % para las muestras DOTs, DADOTs y OADOTs, respectivamente. En este tlti-
mo grafico es posible que la variacién debida a una eventual disminucion de la cantidad
de material depositado corresponda principalmente al hecho de la estructuracion de
la pelicula y en particular para las peliculas porosas sigue el mismo comportamiento

planteado por el célculo.
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Figura 5.4: Dependencia de la resistividad Hall en escala logaritmica en funcion del
campo magnético aplicado de las peliculas delgadas de Ni-S1Oy con distintas geometrias:
FILM (cuadrados rojos), DOTS (circulos azules), OADOTs (circunferencias azules) y
DADOTs (circunferencias verdes)

Para las peliculas porosas con distribucién de poros ordenados y desordenados

se observa que los valores de la resistividad Hall son bastantes similares. Asi, es posible
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Figura 5.5: Resistividad Hall medida (cuadrados negros) comparada con la resistividad
Hall estimada a partir de andlisis de imdgenes (circulos rojos) de las peliculas delga-
das de Ni-SiO, con distintas geometrias en funcion del drea superficial de la pelicula
continua.

argumentar que la conduccion de los portadores de carga a través de la pelicula estan
dominados por mecanismos intrinsecos y extrinsecos donde las fuentes de dispersion
se encuentran principalmente en la matriz aislante. En la pelicula de nanodomos, la
resistividad Hall normalizada es mayor. Esto es consecuencia directa debido al poco
material depositado en los espacios intersticiales de los domos, logrando anclar las
paredes de dominio a lo largo de la pelicula representado en un comportamiento eléctrico
totalmente diferente al de las otras peliculas nanoestructuradas. El incremento de la
resistividad Hall puede ser relacionado con que la conduccién de los portadores de carga

pasan a ser dominados por los mecanismos de saltos laterales [3].

Por otra parte, como la resistividad Hall es proporcional a la magnetizacion, es
posible asociar un campo coercitivo a la histéresis que presenta esta cantidad en fun-
cién del campo, el que no implica que el valor de la magnetizacion en ese punto sea

cero, si no que corresponde a una relacién directamente proporcional entre la magne-
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tizacion y el campo coercitivo asociado, mediante una constante de proporcionalidad
que corresponde a la razén entre los coeficientes de Hall asociados a la contribucién
normal realizada por la fuerza de Lorentz y la contribucién extraordinaria debida a la
dispersion asimétrica de los momentos magnéticos en el material ([9, 10]). Esta relacion
permitira obtener informacién de la configuraciéon magnética del sistema en funcion de
la temperatura. La figura 5.6 muestra la relacion entre los campos coercitivos asociados

a la resistividad Hall en funcion de la temperatura.
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Figura 5.6: Dependencia del Campo coercitivo Hoy asociado a la medicion de la resis-
tividad Hall con la temperatura de las peliculas delgadas de la aleacion Ni-SiOs.

Este grafico permite obtener un vision mas clara del efecto de la estructuracion
de la pelicula continua sobre las propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin

dependiente en conjunto. Para la pelicula continua, cuando disminuye la temperatura,
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el incremento del campo coercitivo asociado a la resistividad Hall aumenta levemente
de acuerdo al comportamiento paramagnético de una pelicula delgada donde la mag-
netizacién de la nanoparticulas de niquel se bloquean a bajas temperaturas. En este
punto es necesario hacer hincapié en que la pelicula estd constituida por nanoparticulas
de niquel inmersas en una matriz aislante de diéxido de silicio, lo que implica que la
fase magnética se encuentra en una configuracion granular donde, a temperatura am-
biente, pasa a tener un comportamiento superparamagnético y la histéresis que aparece
se debe principalmente a la interacciéon de estas en la matriz aislante. Al disminuir la
temperatura, los momentos magnéticos de estas nanoparticulas se bloquean, ademas del
hecho de que la conduccién de los portadores de carga es exclusivamente via eventos de
dispersién y no por medio de activacién térmica, permite el incremento de este campo
coercitivo. Por otro lado, es necesario recordar que la medicién de la resistividad Hall
es realizada con el campo aplicado de manera perpendicular al plano de la pelicula,
lo que representa una dificultad mayor al alinear los momentos magnéticos fuera del
plano de crecimiento. El efecto de la nanoestructuracion de la pelicula representa un
cambio importante en la configuracién magnética y es este hecho el que incide en el
aumento del campo coercitivo asociado a la resistividad Hall, el que presenta un com-
portamiento de la forma exponencial en funcién de la temperatura oc e~t. Los valores
maximos obtenidos son de 367 Oe, 347 Oe y 290 Oe para las peliculas delgadas con
una distribucion de poros ordenados, con una distribucién de poros desordenadas y la

pelicula de nanodomos, respectivamente, medido a una temperatura de 13 K.

Para estudiar el efecto de los poros y de la inclusion de la matriz aislante en el
campo coercitivo asociado a la resistividad Hall a bajas temperaturas, se fabricaron tres
muestras distintas. La figura 5.7, podemos ver tres graficas correspondientes al campo
coercitivo asociado a la resistividad Hall en funcién de la temperatura para las tres
peliculas distintas. La figura 5.7 b), corresponde a una pelicula porosa de niquel donde
se puede observar el efecto de la nanoestructuracién provocada por la membrana de

alimina porosa con una dependencia lineal de Hoy con la temperatura. En la figura
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5.7 ¢) corresponde a una pelicula continua de la aleacién Ni-SiO, en la concentracién
de la transicién metal aislante. Aqui se puede ver que el incremento es mucho menor
que en la pelicula porosa de niquel pero la dependencia exponencial de Hoy con la
temperatura es debida principalmente a la matriz aislante donde se encuentran em-
bebidas las nanoparticulas de niquel. Finalmente, la figura 5.7 a) corresponde a una
pelicula porosa de la aleacion Ni-SiOs con distinto didmetro de poros de las muestras
anteriormente estudiadas donde se puede apreciar que existe un aumento considerable
en el valor del campo coercitivo asociado a la medicién de la resistividad de Hall cuando

la temperatura disminuye, siendo consistente con las figuras previamente explicadas.
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Figura 5.7: Dependencia del campo coercitivo Hoy asociado a la medicion de la re-
sistividad Hall con la temperatura para a) pelicula porosa de la aleacion Ni-SiOy en la
misma concentracion de las muestras de este estudio, pero con distinto didmetro de po-
ros. b) Pelicula porosa de Ni. ¢) Pelicula continua de la aleacion Ni-SiOy en la misma
concentracion del estudio.
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5.3. Conclusion

En este capitulo se estudié el efecto sobre la resistividad Hall de la estructura-
cién de una pelicula continua mediante la utilizacién de tres substratos distintos. Se
fabricaron peliculas delgadas granulares de la aleacién NiSiOs en la concentracion de la
transiciéon metal aislante con distintas geometrias: peliculas porosas con una distribu-
cién ordenada poros (OADOTS), peliculas porosas con una distribucién desordena de
poros (DADOTS) y peliculas de nanodomos ordenados (DOTSs). Mediante la medicién
de la resistencia de la pelicula en funcion de la temperatura se observé una variacion en
el comportamiento eléctrico de la muestra DOTs. Este comportamiento mas aislante de
ésta muestra es el responsable del aumento en el valor de la resistividad Hall de hasta
4 veces en comparacion con las peliculas porosas y puede ser asociado al mecanismo de

saltos laterales donde p,, o p2,.

La resistividad de Hall no escala linealmente con la cantidad de material depo-
sitado sobre el substrato principalmente para las peliculas porosas, lo que implica que
los canales de conduccion a lo largo de la pelicula no se ven afectados por la adicién de
esta geometria. Asi, una reduccién en el tamano de los poros permitird un aumento en

el valor de la resistividad Hall.

A bajas temperaturas se observa un incremento en la histéresis observada en la
medicion de la resistividad Hall en funcion del campo magnético aplicado. En este punto,
los mecanismos de conducciéon dominantes son los producidos por la interaccién espin-
orbita, haciendo que la contribucién ferromagnética debido a los eventos de dispersién
sea mucho mayor que la contribucién normal del efecto Hall. Se pudo clarificar como
es la dependencia de campo coercitivo asociado a la resistividad Hall en funcién de
la temperatura, donde el maximo incremento es observado para las peliculas porosas.
Separando los parametros asociados se pudo determinar cémo varia explicitamente este

campo en funcién de la temperatura. Si se tiene una pelicula continua de una fase
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magnética inserta en una matriz aislante, se observara una relacién exponencial entre

estas dos variables de la forma Heopy o« Ae=T/B

— (. Si se tiene una pelicula porosa
de una sola fase magnética, se obtiene un valor alto del campo coercitivo con una
dependencia lineal con la temperatura. Finalmente, si se posee una pelicula porosa
de una fase magnética inmersa en una matriz aislante, ambos efectos anteriormente

nombrados se sumaran obteniéndose una dependencia de la forma Heop oc Ae BT,



Capitulo 6

Propiedades magnéticas y efecto
Hall extraordinario en peliculas
delgadas de nanodomos de Niquel

de distinto espesor

Es este capitulo se estudiaron las propiedades magnéticas y la resistividad Hall
en peliculas delgadas de nanodomos de niquel de 20, 40, 60 y 100 nm de espesor. Las
peliculas de nanodomos han sido estudiadas recientemente donde en el proceso de fabri-
cacién varfa desde el uso de substratos autoensamblados hasta fabricados por litografia
electrénica y técnicas coloidales [77-80]. Este sistema, también denominado nanodots,
consiste en la inclusiéon de una geometria fuera del plano sobre una pelicula continua.
Las muestras fueron fabricadas mediante pulverizacién catédica. Como substrato se uti-
liz6 la parte cerrada de las membranas de aliimina porosa y porta objetos comerciales
de vidrio para la posterior comparacion con las peliculas continuas. La caracterizacién

magnética se realizé mediante técnicas de magnetometria clasica y de resonancia fe-
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rromagnética en funcion del angulo azimutal a temperatura ambiente. La resistividad
Hall se midié en un amplio rango de temperaturas desde temperatura ambiente hasta
13 K. Se observo en esta medicion que el efecto de la nanoestructuracion de la pelicula
continua, mediante la incorporacion de domos, es mas fuerte a medida que aumenta el
espesor de la pelicula nanoestructurada. Por otro lado, también se observa un ensancha-
miento de la linea de resonancia en la medicion de resonancia ferromagnética cuando
el campo magnético es aplicado fuera del plano de las peliculas y se ve incrementado
con el aumento del espesor de la muestra. El campo coercitivo muestra un compor-
tamiento simétrico con una tendencia a tener una anisotropia perpendicular al plano
de crecimiento para las peliculas de nanodomos. Las mediciones de resistividad Hall
confirman el comportamiento inducido por la nanoestructuracién de la pelicula como

en el capitulo anterior.

6.1. Experimento

Se fabricaron peliculas delgadas de nanodomos de distinto espesor de una fa-
se magnética. Para el depdsito de las peliculas se utilizé la técnica de pulverizacién
catédica con un blanco comercial de Ni actuado por una fuente DC. Previamente se
calibré la tasa de depdsito de este blanco por medio de observacion del perfil de la
pelicula en el microscopio de barrido obteniéndose una tasa aproximada de 3 nm/min.
Como substrato se utilizé la parte no porosa (cerrada) de las membrana de alimina
porosa cuyos parametros de fabricacion aparecen tabulados en la tabla 6.1, también
se utilizaron porta objetos de vidrio para comparar las propiedades obtenidas con la
pelicula continua de igual espesor. Los espesores de las peliculas corresponden a 20, 40,
60 y 100 nm y son etiquetadas bajo la nomenclatura NH20, NH40, NH60 y NH100,
respectivamente. Los parametros utilizados para el depdsito aparecen tabulados en la

tabla 6.2 donde para cada pelicula se realizo una pre-pulverizacion de 2 minutos del
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blanco de niquel para eliminar cualquier 6xido formado sobre la superficie de éste de
forma natural. Finalmente, una capa delgada de Tantalo del orden de 4-6 nm fue de-
positada sobre la pelicula fabricada para evitar cualquier fenémeno de oxidacion que
pudiese afectar el estudio a realizar. La caracterizacién microestructural de las pelicu-
las de nanodomos fue realizada mediante microscopia de fuerza atomica. Se estudio la
dependencia angular de las propiedades magnéticas por medio de un magnetémetro de
muestra vibrante (VSM) y resonancia ferromagnética (FMR). Las mediciones de efecto
Hall extraordinario se realizaron utilizando un sistema de medicién de transporte me-
diante la técnica de van der Pauw en un amplio rango de temperaturas desde 13 K a

temperatura ambiente.

Etapa Acido | Voltaje (V) | Temperatura (°C) | Tiempo (hrs)
1* Anodizacién | Sulfirico 25 3 3
2% Anodizacién | Sulfurico 25 3 8

Tabla 6.1: Pardmetros utilizados en el proceso de doble anodizacién para la sintesis
de las membranas de alimina porosa utilizadas como substrato en la fabricacion de
peliculas delgadas de nanodomos de niquel.

NH20 NH40 NH60 NH100
Vacio Base (Torr) 9.0x107" [ 9.0x107" | 9.0x107" | 9.0x10~"
Flujo de Ar (sccm) 15 15 15 15
Presién de Ar (mTorr) 3 3 3 3
Potencia Nipc (W) 50 50 50 50
Tiempopc 5'42" 1124” 176" 28'34"
Erominal (11111) 20 10 60 100
Potencia Tagp (W) 50 50 50 50
Tiempogp (min) 2/ 2/ 2/ 3
trominar (NIM) 4 4 4 6

Tabla 6.2: Parametros utilizados en el proceso de pulverizacion catodica en la fabricacion
de peliculas delgadas de nanodomos de niquel.



6.2 Resultados y discusion 56

6.2. Resultados y discusion

Caracterizacion microestructural

La figura 6.1 muestra la topologia de la pelicula de nanodomos de Ni de 60 nm
de espesor por medio de un microscopio de fuerza atéomico. En ella es posible observar
la estructura de domos insertada sobre la pelicula continua. Debido a esta geometria,
el espesor de la pelicula de nanodomos debera tener un espesor inhomogeneo a lo largo
su superficie dejando tres regiones caracteristicas en la estructura (fig. 6.2). La primera
region corresponde al espacio existente entre los domos, donde la cantidad de material
depositado es menor formando una pelicula ultra delgada con una magnetizacién an-
clada de forma paralela a la superficie del substrato. La segunda regién corresponde
al espacio entre estos intersticios y la colina de los domos, donde la pelicula crece en
una direccién perpendicular al plano del substrato y su longitud puede ser comparable
con el espesor de la pelicula induciendo un cambio en la anisotropia de forma de la
nanoestructura. Finalmente la colina del domo donde la mayor cantidad de material
es depositado con una anisotropia en el plano de la muestra la que debido al espesor
que posee, no debiese estar anclada. Con esta complicada fabricaciéon no es posible te-
ner un clara idea de como se comportaran las propiedades magnéticas de este tipo de

nanoestructuras.

Caracterizacion Magnética

El estudio de las propiedades magnéticas de las peliculas delgadas de nanodomos
se realizé en funcién del 4ngulo azimutal ¢ (6.3y se muestra en la figura 6.4. En la figura
6.5 aparece el resumen de esta medicion donde se muestra la dependencia angular del

campo coercitivo para cada pelicula nanoestructurada en funcién del espesor nominal.
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Figura 6.1: Microscopia de fuerza atomica de la muestra de nanohills de Ni de 60 nm
de espesor.
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Figura 6.2: Perfil esquematico de la pelicula de nanodomos

Aqui podemos apreciar que el comportamiento de todas las muestras es bastante similar,
donde existe un minimo de coercividad cuando el campo magnético es aplicado en la
direccion del plano de la pelicula (¢ = 0), el campo coercitivo aumenta a medida que
el campo pasa a ser aplicado en la direccién fuera del plano (0 < ¢ < 180), y posee un

minimo local cuando el campo esté aplicado totalmente fuera del plano de la pelicula

(6 = 90).

En las graficas de la figuras 6.4 y 6.5 es posible observar el comportamiento del
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Figura 6.3: Configuracion angular del campo magnético aplicado
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Figura 6.4: Dependencia angular del campo coercitivo de las peliculas delgadas de nano-
domos de distinto espesor comparadas con las peliculas continuas. El espesor nominal
de cada pelicula que aparece en la figura es: a) 100 nm, b) 60 nm, c) 40 nm y d) 20

nm.
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campo coercitivo en funcién del angulo. Estudios anteriores muestran que al incluir en
este tipo de peliculas una estructuracion que sale del plano de crecimiento de la pelicula
se tiende a aumentar la coercividad obteniendo su valor maximo fuera del plano de la
pelicula [18, 77], indicando la posible existencia de una anisotropia perpendicular al
plano. El comportamiento observado en la mayoria de las peliculas de este estudio es
bastante similar a los reportes realizados, sin embargo, se observa que cuando el campo
magnético aplicado se encuentra perpendicular al plano de la muestra aparece un mini-
mo local del valor de la coercividad sin importar el espesor nominal de la pelicula. Este
minimo local se presenta tanto para la pelicula continua como para la pelicula nanoes-
tructurada, siendo para estas ultimas mas suave el aumento de la coercividad, donde
el maximo efecto de esta caracteristica se aprecia en la pelicula mas gruesa. Por otro
lado, el campo coercitivo de la pelicula estructurada de 20 nm de espesor muestra una
dependencia lineal en funcion del dngulo de aplicacién del campo magnético. Este tipo
de comportamiento indica una potencial aplicacién en dispositivos de almacenamiento
de informacién debido a la simplicidad que posee la construccién de esta nanoestructu-
ra y la no dependencia de sus propiedades magnéticas con la configuracién de campo
magnético. La aparicién del minimo local para las peliculas méas gruesas se cree que esta
relacionado con la no homogeneidad de las nanoestructuras, y a la cantidad de material
que puedan poseer. La pelicula mas delgada puede ser considerada como un cascarén
semiesférico, por ende no hay sorpresa en que el campo coercitivo no presente alguna
dependencia fuera de la lineal en relacién a la orientacion del campo magnético. Para
las otras peliculas, tal como se puede inferir de la figura 6.2, la cantidad de material
depositado en la regién 11, la cual incide en el anclaje de la magnetizacién en la direccién
perpendicular al plano de crecimiento de la pelicula lo que reduce el valor del campo

coercitivo generando este minimo local.
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Figura 6.5: Dependencia angular del campo coercitivo de las peliculas de nanodomos.

Resonancia Ferromagnética

Cuando un campo magnético se aplica sobre una muestra, los momentos magnéti-
cos no se alinean inmediatamente con éste. Es sabido que los momentos magnéticos pre-
cesan en torno al campo aplicado con una frecuencia wy = vH,ss denominada frecuencia
de Larmor, donde 7 es el factor giromagnético cuyo valor es cercano a ~ 2,8GH z/kOe
y Hcsp es el campo efectivo donde la variacién temporal de la magnetizaciéon no es
nula [81, 83]. Como los campos magnéticos utilizados en una medicién experimental
estéan cerca de los kOe, entonces la frecuencia de precesion de los momentos magnéticos

estd en el rango de las microondas.

Un experimento de resonancia ferromagnética (FMR) consiste en medir un es-
pectro de absorciéon debido a la precesiéon del momento magnético de una onda elec-
tromagnética incidente. Esta onda electromagnética contiene un campo eléctrico y un
campo magnético (h(t)) el cual depende del tiempo de la forma e**. La onda incidente
es absorbida por la muestra cuando las frecuencias coinciden o se encuentran en con-

dicién de resonancia (resonancia magnética). Para realizar un experimento més fino se
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varié el campo constante aplicado a la muestra manteniendo la frecuencia de la onda
incidente fija. De esta manera, se medira la potencia media absorbida por el sistema la

que se relaciona con la magnetizacion por medio de:

Py =20 = L (it (fy - R 0)). (6.1)

Luego, la potencia se relaciona con la parte imaginaria de la susceptibilidad

generalizada como:

(P) = Re [—iwy (w)] h*. (6.2)

Finalmente, al resolver la ecuacién dinamica de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG)
[81] se obtienen las soluciones para el tensor de la susceptibilidad magnética [32] y se
observa que la dependencia de la susceptibilidad con el campo magnético aplicado tiene
la forma de una funcién Lorentziana (figura 6.6 (a)) que es tipica de sistemas sometidos
a una resonancia forzada. La derivada de la susceptibilidad es proporcional a la deriva-
da de la potencia media absorbida ((dP/dH) ~ dx/dH) y esta variacién es la que se
medira en los experimentos de este trabajo de tesis (figura 6.6 (b)). Los datos carac-
teristicos que se obtienen de este tipo de espectros entregan un campo de resonancia
(Hg) y un ancho de linea (AH). El campo de resonancia entrega informacién de las
anisotropias presentes en las muestras mientras el ancho de linea entrega informacién

de las posibles interacciones al interior de la muestra.

En las figuras 6.7 y 6.8 se observa el espectro de resonancia ferromagnética de
las muestras de nanodomos con 20 y 100 nm de espesor comparados con las peliculas
continuas de igual ancho, donde el campo magnético fue aplicado a 0° (en el plano de

la muestra), 30°, 60° y 90° ( fuera del plano de la muestra). En ellas podemos ver la
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Figura 6.6: Forma tipica de la potencia media absorbida que corresponde a una funcion
Lorentziana, con un campo de resonancia de 1 kOe y ancho de linea AH = 60 kOe (a).
Derivada de la Lorentziana (b).

existencia de un solo campo de resonancia que se desplaza a medida que el campo es
aplicado fuera de la muestra. Por otro lado, las peliculas nanoestructuradas muestran un
ensanchamiento en la linea de resonancia en comparacién con la pelicula continua, este
tipo de ensanchamiento esta relacionado con distintos tipos de procesos de relajacién

envueltos en la nanoestructura.
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Figura 6.7: Resonancia ferromagnética en funcion del angulo para la pelicula de nano-
domos de 20 nm de espesor en comparacion con la pelicula continua
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Figura 6.8: Resonancia ferromagnética en funcion del dngulo para la pelicula de nano-
domos de 100 nm de espesor en comparacion con la pelicula continua

La figura 6.9 muestra el comportamiento del campo de resonancia de la peliculas
de nanodomos en funcién del angulo de aplicacién del campo magnético. Aqui, y en
general para todas estas muestras, no existe una diferencia marcada en el comporta-
miento de esta variable. El hecho de que el campo de resonancia sea menor para todos
los casos en que el campo se aplicd en la direccién del plano de la muestra es un claro
indicio que la pelicula posee una fuerte anisotropia en el plano. Este hecho no puede
desmentir lo descrito anteriormente a partir de los datos obtenidos de las curvas de la

coercividad en funcién del angulo azimutal.

Por otra parte, a medida que aumenta el campo aplicado en el espectro de reso-
nancia, se observa que para las peliculas nanoestructuradas existe un ensanchamiento
en el ancho de linea que ademas depende del espesor nominal de la muestra. La figura
6.10 muestra la dependencia del ancho de linea de las peliculas de 20 y 100 nm de

espesor en funcién del angulo azimutal.

Se puede observar que en todas las muestras prevalece el proceso de relajacion via
dos-magnones, lo que se identifica claramente con la aparicién de dos minimos cuando

el campo aplicado esta en el y fuera del plano de crecimiento de la pelicula.
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Figura 6.9: Dependencia angular del campo de resonancia de las peliculas de nanodomos

niquel.
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Figura 6.10: Dependencia angular del ancho de linea del espectro de resonancia de las
peliculas de nanodomos de niquel.

De igual forma que en el campo de resonancia en funciéon del angulo azimu-

tal, se observa que las peliculas continuas y las peliculas nanoestructuradas poseen un

comportamiento similar pero, a diferencia del caso anterior, existe una diferencia en la

magnitud de este valor, siendo la nanoestructuracion responsable del incremento de esta

cantidad. Ademas, para algunos angulos, es posible observar la aparicién de resonancias
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dobles lo que indica que existiria distintas configuraciones magnéticas que interactiian

con el campo magnético aplicado.

Caracterizacion eléctrica y de magnetotransporte

Se midio la resistividad Hall para las peliculas continuas y nanoestructuradas

con 60 y 100 nm de espesor nominal en funciéon de la temperatura. Se observa que el

valor de la resistividad de las muestras nanoestructuradas es menor que la de la pelicula

continua en todos los casos, siendo el efecto de la geometria de la pelicula mas fuerte

cuando el espesor nominal decrece (figura 6.11). Sin embargo entre ambos substratos, el

estructurado y el continuo se observa la misma tendencia de forma lineal lo que implica

que no existe una variacién en la tendencia de ésta cuando el substrato utilizado es la

parte cerrada de la membrana de aliimina porosa.
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Figura 6.11: Resistividad Hall en funcion de la temperatura para las peliculas continuas

y estructuradas con 60 y 100

nm de espesor nominal.

Por otra parte, la grafica de la figura 6.12 muestra el comportamiento del campo

coercitivo asociado a la curva de resistividad Hall en funcién del campo magnético
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aplicado para todo el rango de temperatura estudiado (13-300 K) para las peliculas
estructuradas y continuas de 60 y 100 nm de espesor nominal. En ella se observa que el
efecto de la nanoestructuracién cumple el rol inverso que en el caso de la resistividad
Hall. A medida que decrece el espesor nominal de la pelicula, el campo coercitivo crece
notoriamente, obteniéndose un campo de 260 Oe en el caso de la pelicula estructura
con 60 nm de espesor mientras que para la misma pelicula con 100 nm de espesor
nominal se obtiene un campo de 599 Oe, ambos a 13 K de temperatura. Sin embargo,
igual que en caso anterior, la diferencia con la pelicula continua es sélo un factor de
escalamiento tenue. El aumento de este campo coercitivo debido a la estructuracion de
la muestra puede deberse principalmente al anclaje de la magnetizacién en el material
depositado en los espacios intersticiales de los domos, el que impide la propagacion
libre de los portadores de carga modificando los mecanismos de transporte al interior
del material. La disminucion del espesor de la muestra estd directamente relacionado
con la formacién de peliculas granulares, las que al descender la temperatura generan
estados magnéticos bloqueados en las nanoparticulas de niquel incrementando el campo

coercitivo asociado a la resistividad Hall.
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Figura 6.12: Campo coercitivo asociado a la resistividad Hall en funcion de la tempera-
tura para las peliculas continuas y estructuradas con 60 y 100 nm de espesor nominal.
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6.3. Conclusion

Se estudiaron las propiedades magnéticas y de transporte eléctrico espin depen-
diente en peliculas delgadas de nanodomos de 20, 40, 60 y 100 nm de espesor nominal
fabricadas por pulverizacién catédica depositando material magnético sobre la superfi-
cie cerrada de las membranas de alumina porosa. Los resultados se compararon con las

peliculas continuas depositadas sobre substratos de vidrios con igual espesor nominal.

Se observo un aumento en el campo coercitivo de las peliculas continuas y na-
noestructuradas diferenciadas por un factor de escalamiento, ocurriendo un minimo
local cuando el campo magnético es aplicado fuera del plano de la muestra. La apari-
cién de este minimo local, y su efecto menos notorio en las peliculas nanoestructuradas,
puede deberse a que el material depositado en los espacios intersticiales de los domos
forme una delgada pelicula magnética con la magnetizacion orientada en la direccion
del plano de ésta. Por otra parte, la pelicula de nanodomos de 20 nm de espesor, pre-
sente un comportamiento lineal paralelo al eje de las ordenadas mostrando una simetria

completa en funcién de la configuracién del campo magnético.

Del espectro de resonancia ferromagnética se puede concluir que las peliculas
nanoestructuradas poseen un claro eje de anisotropia en la direccién del plano de la
muestra, sin embargo, el ensanchamiento de la linea de resonancia, cuando el campo
magnético aplicado es sacado del plano indica que existen interacciones las que inciden
en la aparicién del minimo local del campo coercitivo. También es claro que el meca-
nismo de relajaciéon para este sistema corresponde principalmente a dos-magnones no

pudiéndose evidenciar otro tipo de mecanismo.

Finalmente la resistividad de Hall para este tipo de nanoestructuras es directa-
mente proporcional con el espesor y la nanoestructuracion de la pelicula continua. Por

otro lado, el campo coercitivo asociado a la resistividad Hall cumple el rol inverso que
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en el caso de la resistividad Hall.



Capitulo 7

Propiedades magnéticas de peliculas
porosas de cobalto de espesor fijo y

distinto diametro de poros

La atenciéon de la comunidad cientifica en la tltima década ha estado enfocada en
el estudio de elementos magnéticos nanoestructurados [15-51] debido al reciente avance
en las técnicas de sintesis de estas nanoestructuras, las que han permitido el desarro-
llo de geometrias bien controladas. La peliculas porosas magnéticas corresponden a un
arreglo de agujeros inmersos en una pelicula magnética continua y son prometedoras
candidatas para dispositivos de almacenamiento de informacién de alta densidad, asi co-
mo también un interesante tépico de estudio para la fisica fundamental [52, 51]. En el
caso particular de este estudio, la utilizacion de membranas de aliimina porosa como
substrato ha permitido la fabricacién de peliculas delgadas porosas magnéticas con un
alto grado de ordenamiento hexagonal y una distribucion ordenada de poros. En estas
peliculas porosas se puede observar que la presencia de agujeros puede variar la an-

isotropia magnética local de la pelicula continua afectando las propiedades magnéticas
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como el campo coercitivo, ejes de anisotropia y mecanismos de reversion, entre otros.
En relaciéon a esto ultimo, es posible funcionalizar estas propiedades en términos de los
parametros geométricos de la pelicula tales como, el didmetro del poro, la distancia en-
tre poros y la distribucién espacial de los poros. En este capitulo se estudio la influencia
del tamano del poro sobre las propiedades magnéticas de peliculas porosas de cobalto de
28 nm de espesor via magnetometria clasica y simulaciones micromagnéticas utilizando
el software libre Oommf. Los resultados muestran un incremento en el campo coercitivo
en funcion del incremento del diametro del poro. Por otro lado, los mecanismos de re-
version son estudiados mediante simulaciones micromagnéticas para estados magnéticos
metaestables. Finalmente, anélisis de diagramas FORC (Firts Order Reversal Curves)
también fueron realizados obteniéndose un incremento en la distribucién de coercividad
e interacciones con el incremento del diametro del poro asociados a la formacion de

dominios magnéticos complejos en la pelicula.

7.1. Experimento

Las peliculas porosas de cobalto con un espesor nominal de ~ 28 nm y distin-
to didmetro de poro, fueron obtenidas mediante pulverizacién catédica. Los substratos
utilizados corresponden a membranas de alimina porosa con didmetros de poros igua-
les a 20 nm, 40 nm y 60 nm. Las membranas fueron fabricadas usando el proceso de
anodizacion descrito en el capitulo 3 a partir de una pelicula de aluminio de alta pureza
(99,999 %) con 0.32 mm de espesor, la que fue previamente electropulida por un inter-
valo de tiempo entre 5-10 minutos en una solucién de CH3CH,OH:HC1O4(3:1) bajo un
voltaje de 10V y 4° C de temperatura, posteriormente es limpiada con acetona, etanol
y agua destilada. Después del tratamiento las muestras son sometidas a una primera
anodizacion a 40 V por 8 horas en la solucién acida con una concentracién 0.3 M a 20

°C. Esta solucién estd compuesta por 7 gr de H3POy, 1.8 gr de H3CrO4 y H,O hasta
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completar 100 ml. El ordenamiento de los poros es obtenido después de una segunda
anodizaciéon de 6 horas de duraciéon donde se emplearon las mismas condiciones de la
primera anodizacién. Para obtener la dispersién de didmetro mencionada anteriormen-
te se sumergieron las membranas de alimina porosa en una solucién dcida al 5W % de
H3PO4 a 35 © C por un intervalo de tiempo de 5-10 min. En todos los casos las membra-
nas muestran un ordenamiento hexagonal y una buena uniformidad en la distribucion

del tamano de los poros y la distancia entre ellos.

La peliculas delgadas de cobalto fueron depositadas simultaneamente sobre las
membranas de alimina porosa con tres diferentes didmetros replicando el ordenamiento
hexagonal de poros del substrato donde ademaés se utilizé un substrato de vidrio (porta
objeto) como referencia para obtener una pelicula continua. El vacio base del depdésito
fue de 5x1077 Torr y la presién de argén de la cdmara se mantuvo a 3 mTorr con
un flujo constante de 20 sccm. Se utilizé un blanco comercial de cobalto, el que fue
activado mediante la fuente de corriente directa con una potencia de 50 W por 8 min.
Considerando la tasa de deposito para el cobalto de 3.4 nm/min, la que fue calibrada

previamente, se obtiene un espesor nominal de la pelicula igual a 28 nm.

La caracterizacion magnética fue realizada empleando un magnetémetro de fuer-
za alterna a temperatura ambiente asi como también el andlisis de las FORCs con el
campo magnético aplicado en el plano de las peliculas para ambas mediciones. La ca-
racterizacién microstructural de las muestras fue realizada por medio de microscopia de
barrido electréonica con un EVO MA 10 de Carls Zeiss. Las simulaciones micromagnéti-
cas fueron realizadas mediante el software libre OOMMF [55] utilizando el paquete
3D. Para esto ultimo, el sistema ferromagnético se divide en celdas cibicas donde cada
una de éstas posee una magnetizacién uniforme. Los parametros utilizados en la si-
mulacién son caracteristicos del cobalto, el que posee una magnetizacion de saturacion
Ms = 1400 x 10> A/m [55], constante de stiffness A = 30 J/m [55] y una constante

de anisotropia magnética cristalina nula debido a las peliculas delgadas fabricadas por
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pulverizacién catodica son consideradas como policristalinas, con lo que es posible des-
preciar esta constante. La celda unitaria cibica ocupada en la simulacién tiene 5 nm

de lado y en todos los casos se utilizé una constante de damping igual a 0.5.

7.2. Resultados y discusion

Caracterizacion microstructural

La caracterizacién microstructural de las peliculas de cobalto depositadas sobre
las membranas de alimina porosa con 20, 40 y 60 nm didmetro se muestra en la figura
7.2. En la imagen se puede observar que la pelicula de cobalto cubre toda la superficie
entre los poros de manera homogénea. Por otro lado la figura 7.1 muestra una imagen
de microscopia de fuerza atémica de la pelicula porosa de cobalto con un didmetro
de poros igual a 40 nm donde se observa la homogeneidad del depdsito. Ademads es
posible observar una estructura granular alrededor de los agujeros lo que puede inferir
directamente en el comportimiento magnético de la muestra.
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Figura 7.1: Microscopia de fuerza atomica de la pelicula porosa de cobalto con didmetro
de poro igual a 40 nm.
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EHT =15.00 kV Signal A = SE1 Date :23 Nov 2011
WD = 6.0 mm Photo No. = 339 Time :12:44:51

EHT = 15.00 kv Signal A = SE1 Date :23 Nov 2011
WD = 6.0 mm Photo No. = 356 Time :15:22:06

Signal A = SE1 Date :23 Nov 2011
WD = 5.5 mm Photo No. = 344 Time :13:10:00

Figura 7.2: Microscopia de barrido electronico para las peliculas porosas de cobalto con
distinto didmetro de poros. a) 20 nm, b) 40 nm, c¢) 60nm.
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Caracterizacién magnética

La pelicula continua de cobalto presenta un comportamiento ferromagnético sua-
ve con un campo coercitivo de 38 Oe a temperatura ambiente. Debido a la nanoestruc-
turacion de la pelicula, se observa un aumento de la histéresis magnética conforme
aumenta el didmetro del poro del substrato considerando que la pelicula continua posee
un distribucion de poros con didmetro igual a cero. La magnetizacién normalizada con
la magnetizacién de saturacién de la muestra en funcién del campo magnético aplicado

se observa en la figura 7.3.

H (Oe)

Figura 7.3: Histéresis magnética de las peliculas porosas de cobalto con distinto didme-
tro. film corresponde a la pelicula continua.

Por otra parte, a modo de obtener mayor informacion de las propiedades magnéti-
cas de este sistema se decidié realizar simulaciones micromagnéticas con dos tipos de
mascaras, la primera esta constituida por una mascara ideal con una distribucién he-
xagonal de poros y un diametro homogéneo igual a 0, 20, 40 y 60 nm. La segunda
mascara corresponde a las imagenes de microscopia de barrido electrénico de las figura
7.2 tratadas previamente con el software Image J para realzar el contraste necesario
para la simulacién micromagnética. En todas las simulaciones se utilizaron imagenes de

10001000 nm, un espesor de 30 nm y una celda unitaria de 5 nm.
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Figura 7.4: Histéresis magnética de las simulaciones de las peliculas porosas de cobalto
con distinto diametro donde film corresponde a la pelicula continua. (Izquierda) Simu-
lacion realizada con las imagenes obtenida de las microscopias de barrido electronico.
(Derecha) Simulacion realizada con imdgenes ideales.
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Figura 7.5: Campo coercitivo en funcion del didmetro del poro para la medicion experi-
mental, la simulacion con la mdscara real y la simulacion con la mdscara ideal.

En la curvas de histéresis obtenidas en la simulacién se muestran en la figura
7.4 donde se observa la misma tendencia de la medicion experimental de la figura 7.3,
donde el aumento del diametro del poro incide en el aumento del campo coercitivo. En

particular se observa que los valores de campo coercitivo para la simulacién, donde se
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utilizo la méascara tomada de las microscopias, son menores que las méascaras ideales.
La diferencia entre las simulaciones puede deberse a dos caracteristicas que diferencian
una mascara de otra. En arreglos reales, los defectos que aparecen en la microscopia
producen un quiebre en la simetria hexagonal cambiando el nimero de los vecinos
el que tipicamente desciende de 6 a 5 cambiando el nimero de paredes de dominio
atrapadas alrededor del agujero. Otro efecto del quiebre en la simetria se refiere a que
la anisotropia en el plano que posee el sistema real permite la formacién de dominios
magnéticos menos definidos. Por otro lado, la geometria ideal presenta un rol crucial
en la determinacion de la constriccién magnética y por ende el potencial anclaje de las
paredes de dominio jugando un mayor rol en el campo coercitivo. El campo coercitivo
en funcién del didmetro del poro aparece graficado en la figura 7.5 para los tres tipos

de los resultados obtenidos.

La figura 7.6 muestra la configuracion magnética del campo coercitivo obtenido
en la simulacion de la mascara ideal. De estas imagenes es posible ver que incluso
cuando la densidad de los agujeros es la misma para diferentes diametros, un poro de
didmetro mayor es asociado a la presencia de méas dominios magnéticos y esto a una
mayor densidad de paredes de dominios. Dada la distancia entre poros D=100 nm, es
posible definir un parametro s = D —d donde d es el diametro del poro. Este parametro
puede ser denominado como constriccion magnética entre dos poros vecinos y puede
adquirir los valores 40 nm, 60nm, y 80nm para las peliculas de didmetro 60, 40 y 20 nm,
respectivamente. Debido al arreglo hexagonal, cada poro es rodeado por seis primeros
vecinos y 6 segundos vecinos. En ese sentido, cada poro crea seis constricciones con sus
primeros vecinos y asi, las paredes de dominio pueden ser atrapadas o ancladas debido
a este efecto. Cada una de estas paredes de dominio experimentara una interaccion
dipolar variable a lo largo de toda la estructura y por ende puede estar sujeta a un
potencial de anclaje [60]. La figura 7.7 muestra la configuracién magnética del campo
coercitivo obtenido en la simulacion de la mascara real. La formacion de paredes de

dominio se ve reducida en comparacion con la figura 7.6 debido a que la topologia que
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presentan estas mascaras incluye los defectos naturales de la pelicula. Este hecho reduce
la creacion de los potenciales que anclan la estructura de dominio provocando un leve

incremento en el valor del campo coercitivo.
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Figura 7.6: Configuracion magnética del campo coercitivo (m=0) obtenido en la simu-
lacion de la mdscara ideal. a) film, b) d=20 nm, c¢) d=40 nm, d) d=60.

La pared de dominio atrapada por este potencial puede adoptar distintas configu-
raciones magnéticas estables y puede ser liberada a través de un proceso complejo bajo
la accién de un potencial de desanclaje [61, 62]. De la figura 7.6 es posible también ver
que asi como el parametro s disminuye la densidad de las paredes de dominios disminuye
lo que puede ser interpretado como un descenso del potencial de anclaje experimentado

por las paredes de dominio relacionado con el aumento del campo coercitivo.

La figura 7.8 muestra las mediciones de las curvas FORCs medidas con el campo
magnético aplicado en el plano de la muestra con un diametro de poros igual a 20 nm.

El contorno delimitado por la grafica corresponde exactamente a la curva de histéresis.

La medicién de las curvas FORCs representa una técnica que es utilizada para
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Figura 7.7: Configuracion magnética del campo coercitivo obtenido en la simulacion de
la mascara real. a) film, b) d=20 nm, c¢) d=40 nm, d) d=60.
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Figura 7.8: Firts-order reversal curves correspondiente a la pelicula porosa de 20 nm de
diametro.

estudiar las propiedades magnéticas de una muestra en detalle debido al hecho de que
la curva de histéresis es una medida global de la magnetizacién de un sistema. De esta
manera, las curvas FORCs entregan informacion en relacion a todos los aspectos involu-

crados en las propiedades magnéticas. En este contexto, los diagramas FORCs dan una
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importante contribucién al estudio experimental de sistemas magnéticos compuestos de
muchas particulas magnéticas o dominios magnéticos. Los diagramas FORCs entregan
informacion de la distribucion de coercividades y de interacciones del sistema, ademas
de la fraccién de la magnetizacién reversible e irreversible [63, (1]. Esta técnica ha sido

utilizada para estudiar diversos fendmenos y sistemas magnéticos [65—69].

La medicién FORC comienza con la saturacién de la muestra a un alto campo
magnético. Luego, el campo es disminuido hasta un campo de reversiéon H,. Entonces las
curvas FORC son definidas como la medicion de la curva de saturacion cuando el campo
aplicado incrementa desde el campo de reversion hasta el campo de saturacién. La
magnetizacién para un campo Hj en la curva FORC' con campo inicial H, es denotado
por M(H,, Hy), donde H, > H,. El modelo estadistico que describe al sistema con
un conjunto de entidades magnéticas estd basado en el modelo de Preisach [70] y es
usado para ilustrar y obtener informacién sobre las FORCSs. La funcién densidad de
probabilidad del ensemble es definido por [71]:

1 0°M

p(Ha, Hy) = =5 OH,0H,

(7.1)

Esta funcion se extiende sobre el plano en el que reside (H,, Hy). Los diagramas
FORC's corresponden a un grafico del contorno de la ecuacién 7.1 y puede ser expresado
en términos de las variables H. = (Hy, + H,)/2) v H; = (H, — H,)/2 permitiendo
obtener la componente reversible de la magnetizacion la que aparenta estar centrada
en H. = 0. La funciéon densidad descrita anteriormente para la muestra es obtenida
mediante la derivacién numérica de la funcion M (H,, Hp) la que contiene todas las
mediciones realizadas. El contorno delineado por las FORCs para las peliculas porosas

con didmetro de poros igual a 20, 40 y 60 nm son mostrados en la figura 7.9.

Los diagramas FORCs para la pelicula con poros de diametro igual a 20 nm

muestra una pequena regién de magnetizacién reversible para H. > 0, con una delgada
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Figura 7.9: Diagramas FORCs de las peliculas pororsas de cobalto diametro igual a a)
20 nm, b) 40 nm, ¢) 60 nm.

distribuciéon de la interacciéon y una pequena distribucién de coercividad centrada en
H. =106 Oe, que es bastante cercano al valor obtenido en la curva de histéresis (122
Oe). La pequenia region en el diagrama indica que el sistema presenta una estructura més
homogénea de dominios magnéticos que las peliculas con poros més grandes. Tedrica-
mente, los diagramas FORCs de un monodominio biestable, es un spot localizado sobre

el eje de coercividad en un punto igual a la coercividad de la curva de histéresis del siste-
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ma. El diagrama del sistema con 40 nm de didmetro muestra un panorama similar al de
20 nm de didmetro con la diferencia que la regién de magnetizacién reversible centrada
en H. = 176 Oe, que corresponde a un valor bastante cercano a la histéresis de la curva
(150 Oe). Esta regién muestra un leve incremento en la distribucién de interaccién y
la distribucién de coercividad que en el caso anterior. Especificamente, el incremento
del ancho en la regién de la distribucién de interaccién, puede indicar la presencia de
estructuras magnéticas mas complejas que para el caso de didmetro menor con una gran
cantidad de dominios magnéticos interactuantes. Por otro lado en el diagrama para la
pelicula con 60 nm de didametro se obtiene una gran regién de magnetizacion irreversible
centrado en H. = 300 Oe bastante cercano al valor obtenido en la histéresis magnética
de 239 Oe. Este sistema posee un gran distribucién de coercividades y de interacciones,
lo que indica la presencia de estructuras magnéticas mucho mas complejas que para
didmetros menores. El incremento de la distribucién de coercividades que son regiones
magnéticas que revierten su magnetizacién con distintos campos externos implica en
una estructura de dominios mas compleja y mas densa se ha formado en la estructura,
estos dominios, como se puede observar en la figura 7.6 posee forma de laberintos. El
incremento de regiones magnéticas orientadas en diferentes direcciones incrementa la
interaccién magnética entre regiones vecinas lo que se evidencia del incremento en la

distribucién de interaccion del diagrama FORC.

Finalmente en todos los diagramas se observa un aumento mayor en la distribu-
cién de coercividad que en la distribucién de la interaccion, lo que indica que el efecto
predominante de los poros con didmetros mayores es la formaciéon de un gran nimero de
dominios magnéticos. Dada la naturaleza bidimensional de las muestras y la direccion
en la que se aplicé el campo magnético externo, el efecto de la interaccién magnéti-
ca es menor que la de formacién de dominios magnéticos debido a que la anisotropia

magnética de las peliculas se encuentra en el plano de estas.
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7.3. Conclusion

El campo coercitivo de las peliculas porosas de cobalto presenta una gran depen-
dencia con el didmetro de los poros que posee la pelicula. A medida que se incrementa
el diametro del poro, el valor de la coercividad también aumenta de forma lineal. Este
hecho fue evidenciado tanto de forma experimental como en las simulaciones micro-
magnéticas utilizando distintos tipos de mascaras. La figura 7.6 muestra la configura-
ciéon magnética del campo coercitivo obtenido en la simulacién de la méascara ideal. De
estas imagenes es posible ver que incluso cuando la densidad de los agujeros es la misma
para diferentes diametros, un poro de didmetro mayor es asociado a la presencia de mas

dominios magnéticos y esto a una mayor densidad de paredes de dominios.

En los diagramas FORCs de las peliculas porosas de cobalto se aprecia un aumen-
to progresivo en la distribucién de coercividad e interaccion. El aumento progresivo de
las distribuciones de coercividad e interaccién da cuenta de la aparicion de estructuras
de dominios magnéticos més complejas al aumentar el didmetro de los poros (estruc-
tura laberintica), lo cual resulta en un aumento de la coercividad de las peliculas. El
diagrama FORCs de la muestra de 60 nm muestra una distribucién de coercividad e
interacciéon grande, en contraste con los arreglos de 20 nm y 40 nm. El aumento de
la distribucion de coercividad indica que a medida que se aumenta el diametro de los
poros, se aumenta la diversidad de procesos de reversion de magnetizacion irreversibles,
los cuales exhiben distintos valores de coercividad. Por otro lado, el incremento en la
distribucién indica que la interaccion magnética es més fuerte debido a la formacién
de multiples dominios producido por las presencia de los poros. Como el tamano de
los poros crece, el nimero de puntos donde la magnetizacion de la muestra es anclada
aumenta, lo que se evidencia la produccién de pequenos dominios y consecuentemente

en un incremento de la interaccion entre estas regiones.



Capitulo 8

Conclusiones

Respecto al trabajo realizado es posible obtener conclusiones para cada sistema

separado tal como se mostré en cada capitulo.

i. En el estudio propiedades magnéticas y Efecto Hall extraordinario en peliculas

delgadas de Fe-rich y peliculas de multicapas de Fe-rich/Cu se concluye que:

El aumento del valor de la resistividad Hall cuando el espesor relativo de la
pelicula de Cu incrementa, produce un aumento de la sensibilidad hasta en un valor de
1.3 Q/T bajo campos relativamente pequenos mientras que en el caso de las peliculas
aislantes fabricadas es de tan solo 0.5 /7 [11]. Por otro lado, la fuerte anisotropia
magnética en el plano mostrada por las peliculas delgadas de Fe-rich disminuye cuando
el espesor de la capa metdlica se incrementa en la peliculas de multicapas. A su vez,
la fabricacién de peliculas de multicapas de Fe-rich/Cu reduce notoriamente la resis-
tividad de la muestra y permite la formacién de estructuras granulares en la pelicula

disminuyendo el valor de la resistividad Hall.

ii. En el estudio del efecto Hall extraordinario en peliculas delgadas de la aleacion
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Ni-SiO4 con distintos tipos de geometrias se concluye que:

Existe un efecto sobre la resistividad Hall debido a la estructuracion de una
pelicula continua. Mediante la medicién de la resistencia de la pelicula en funcién de
la temperatura se observé una variacion en el comportamiento eléctrico de la muestra
DOTs. Este comportamiento mas aislante de esta muestra es el responsable del aumen-
to en el valor de la resistividad Hall de hasta 4 veces en comparacion con las peliculas
porosas y puede ser asociado al mecanismo de saltos laterales donde p,,s o< p2,. Por
otro lado la resistividad de Hall no escala linealmente con la cantidad de material depo-
sitado sobre el substrato principalmente para las peliculas porosas, lo que implica que
los canales de conduccion a lo largo de la pelicula no se ven afectados por la adicion de
esta geometria. Se pudo clarificar como es la dependencia de campo coercitivo asociado
a la resistividad Hall en funcion de la temperatura, donde el maximo incremento es
observado para las peliculas porosas. Separando los parametros asociados se pudo de-
terminar como varia explicitamente este campo en funcién de la temperatura. Si se tiene
una pelicula continua de una fase magnética inserta en una matriz aislante, se obser-
vara una relacién exponencial entre estas dos variables de la forma Hey o< Ae™T/B —C.
Si se tiene una pelicula porosa de una sola fase magnética, se obtiene un alto valor
del campo coercitivo con una dependencia lineal con la temperatura. Finalmente, si
se posee una pelicula porosa de una fase magnética inmersa en una matriz aislante,
ambos efectos anteriormente nombrados se sumaran obteniéndose una dependencia de

la forma Hep oc Ae BT,

iii. En el estudio de las propiedades magnéticas y efecto Hall extraordinario en

peliculas delgadas de nanodomos de Niquel de distinto espesor se concluye que:

Existe un aumento del campo coercitivo en las peliculas continuas y nanoestruc-
turadas que se diferencia por un factor de escalamiento ocurriendo un minimo local

cuando el campo magnético es aplicado fuera del plano de la muestra. La aparicion de
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este minimo local, y su efecto menos notorio en las peliculas nanoestructuradas, puede
deberse a que el material depositado en los espacios intersticiales de los domos forma
una delgada pelicula magnética con la magnetizacion orientada en la direccion del plano
de ésta. Por otro lado, las peliculas nanoestructuradas poseen un claro eje de anisotropia
en la direccion del plano de la muestra que es evidenciado en el espectro de resonancia
ferromagnética, sin embargo, el ensanchamiento de la linea de resonancia cuando el
campo magnético aplicado es sacado del plano indica que existen interacciones las que
inciden en la aparicién del minimo local del campo coercitivo. Finalmente, la resistivi-
dad de Hall para este tipo de nanoestructuras presenta un aumento en su valor con el
aumento sistematico del espesor nominal de la pelicula y la consecuente disminucion
de la nanoestructuracion en comparacién con la pelicula continua. El campo coercitivo
asociado a la resistividad Hall disminuye con el efecto de la nanoestructuracién y la

disminucién el espesor nominal de la pelicula.

iv. En el estudio de las propiedades magnéticas de peliculas porosas de cobalto

de espesor fijo y distinto didmetro de poros se concluye que:

A medida que se incrementa el diametro del poro, el valor de la coercividad
aumenta de forma lineal tanto en la medicién experimental como en las simulaciones
micromagnéticas utilizando distintos tipos de mascaras. A partir de estas simulaciones
se observo, en el caso particular donde la mascara utilizada corresponde a una imagen
real, que incluso cuando la densidad de los agujeros es la misma para diferentes didme-
tros, un poro de didmetro mayor es asociado a la presencia de mas dominios magnéticos
y esto a una mayor densidad de paredes de dominios. El incremento de las distribucio-
nes de coercividad y de interaccion en los diagramas FORC's se debe a la formacién de
estructuras de dominios magnéticos mas complejos altamente interactuantes producido

por las presencia de los poros.

A raiz de estos estudios podemos concluir que la estructuracién de la pelicula,
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ya sea por medio de la utilizacion de substratos autoensamblados o el depdsito secuen-
cial de peliculas de multicapas, presenta una influencia directa en el comportamiento
eléctrico y las propiedades magnéticas de las muestras que se observa en las mediciones
de la resistividad lineal en funcién de la temperatura. Ademas, mediante el estudio de la
resistividad Hall en funcion de la temperatura se observa que a temperaturas inferiores
de la necesaria para la activacién térmica se produce un aumento exponencial en el valor
del campo coercitivo asociado a la medicién de la resistividad Hall. Esta variacién es
caracteristica para cada geometria y composicion del arreglo magnético nanoestructura-
do. De tal manera, es posible modificar las propiedades eléctricas espin dependientes de
una pelicula magnética mediante la variacion de sus parametros estructurales asi como
las propiedades magnéticas, como queda explicito en el caso de las peliculas porosas de

cobalto.
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