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Motivacion y objetivos

Motivacion

Los 6xidos de metales de transicion son sistemas con electrones fuertemente
correlacionados. En estos sistemas hay varias interacciones con energias muy
similares y que compiten entre si, como son los grados de libertad de espin,
carga, red y orbital, originando distintas fases que estan muy cerca en energia
unas de otras. Cada fase puede tener una amplia gama de comportamientos
fisicos de tipo metal, semiconductor, aislante, superconductor, ferromagnético,
magnetorresistivo, multiferroico, etc. Mediante perturbaciones externas se pue-
de provocar artificialmente el cambio entre alguna de estas fases, por ejemplo
con el cambio en la concentracion de portadores, la nanoestructuracion o la
interacciéon con otro material en multicapas y heteroestructuras, produciendo
respuestas enormes. La posibilidad de controlar esta fenomenologia hace de los
oxidos correlacionados unos candidatos muy atractivos para aplicaciones tecno-
logicas, y estan llamados a desempenar un papel protagonista en la electréonica
con control de espin o espintrénica.

El desarrollo tecnologico actual implica la necesidad de aumentar las presta-
ciones de los dispositivos electronicos, planteando continuos retos en su fabrica-
cion. Uno de los principales objetivos de la tecnologia electrénica convencional
es reducir el tamano de los chips cada vez mas, como formula Moore en 1965.
Con el descubrimiento de la magnetoresistencia gigante por Albert Fert y Peter
Griinberg en 1988 emerge una nueva tecnologia que explota tanto la carga del
electron como su espin, la espintrénica. Un claro ejemplo de aplicacién tecno-
légica es la memoria Race-Track [1], en este dispositivo se cambia el concepto
que hay hasta la fecha en cuanto al movimiento de la informacién. En las me-
morias convencionales, el disco gira bajo el cabezal de memoria, mientras que
en las Race-Track memories son los propios bits de informacion lo que se mue-
ven. Un bit de informacién se traduce en un dominio magnético, por lo que
si se consigue entender y controlar la generacion y el movimiento de dominios
magnéticos en los dispositivos se podra optimizar su rendimiento y capacidad
de almacenaje. Cada dominio magnético se delimita por lo que se conoce como
pared de dominio magnético o domain wall (DW), la cual se puede manipular
mediante campos magnéticos o corrientes polarizadas de espin [2—4].

Por otra parte, la investigaciéon sobre los efectos de proximidad en los siste-
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mas hibridos superconductor/ferromagnético tiene un gran interés tanto desde
un punto de vista aplicado como fundamental, porque la superconductividad
(SC) y el ferromagnetismo (FM) son a primera vista fenémenos antagénicos
que raramente coexisten en sistemas uniformes. Mientras que la SC' requie-
re una alineacion antiparalela de los espines de los electrones de los pares de
Cooper (singlete), el FM se construye a partir de su disposicién paralela. La
mayoria de los trabajos que aparecen en este tipo de sistemas hibridos se cen-
tran en investigar cémo las propiedades SC' se ven afectadas o pueden ser
manipuladas a través del campo de canje del FM [5-9]. Sin embargo, el efecto
contrario, es decir, la influencia del superconductor en capas ferromagnéticas
de materiales hibridos, estd bastante inexplorado. Trabajos recientes, tanto
tedricos como experimentales, demuestran la posibilidad de utilizar corrien-
tes superconductoras para crear texturas de espin no triviales, con dimensio-
nes laterales que van de la escala nano a la micro, en peliculas delgadas de
FM [10-13].

Objetivos

El propdsito de este trabajo es el estudio de efectos de espin en nanodisposi-
tivos de d6xidos correlacionados de interés para su aplicacion en electrénica con
control del espin. Para ello se plantea un estudio basado en nanoestructuras
planares de dos de los 6xidos correlacionados mas representativos, la manganita

Lag.7Srg.3sMnOs (LSMO) y el superconductor YBayCuzO7 (YBCO).

La primera aproximacién al problema es el estudio de la nucleaciéon y ma-
nipulacion de fronteras de dominio en nanoestructuras de la manganita medio
metal LSMO. Para ello hay que optimizar la fabricaciéon de estructuras con
forma de hilos con resolucion nanométrica y realizar un estudio exhaustivo del
comportamiento magnético en esa misma escala nanométrica. El entendimien-
to de la dindmica de la pared de dominio en los nanohilos permite modificar
la fabricacién de los nanohilos para optimizar sus propiedades de transporte
eléctrico con vistas a su aplicacion tecnoldgica.

La segunda parte consiste en la generacién de patrones de espin mediante la
interaccion del superconductor de alta temperatura YBC'O con un recubrimien-
to ferromagnético superior, en sistemas hibridos ferromagnético-superconductor.
Se utilizan las supercorrientes del YBCO generadas al apantallar un campo
magnético perpendicular a la muestra para crear el patron magnético, para
ello hay que confinar las supercorrientes en diferentes estructuras (disco, cua-
drado), dando lugar a diferentes texturas magnéticas. Se propone estudiar estas
texturas en las tres dimensiones del espacio, analizando el patréon magnético
generado en el plano mediante un FM con el eje de facil imanacién en el plano
como el Py, y en la direccién perpendicular, con un recubrimiento formado por



Motivacion y objetivos

una multicapa Co-Pt con el eje de facil imanacién perpendicular al plano de la
muestra.






Resumen en espanol

El capitulo 1 es una introducciéon general sobre los 6xidos fuertemente co-
rrelacionados y los materiales que se van a estudiar. Se describen los aspectos
fisicos que hay detras de las manganitas en general y el LSMO en particular,
con especial atencién a los efectos de espin como la magnetorresistencia. Se in-
troduce también la superconductividad de tipo IT con el YBCO como ejemplo
paradigmatico y el modelo de estado critico de Bean.

El capitulo 2 describe las técnicas experimentales que se utilizan en este
trabajo. Se explica el crecimiento por pulverizacién catddica o sputtering, el
analisis estructural de las muestras con difraccion de rayos X, el analisis mor-
folégico con microscopia de fuerzas atomicas (AFM) y de magnetrotrasporte
en criostato de ciclo cerrado de He. Por su importancia, se desarrolla el pro-
ceso de fabricaciéon de nanoestructuras con litografia por haz de electrones, el
ataque y la deposicién de contactos metalicos con litografia 6ptica. Finalmente
se detallan las dos técnicas de caracterizacion magnética en la escala nanomé-
trica utilizadas, las imagenes de dicroismo circular magnético (XMCD) en el
microscopio de fotoemisién de electrones (PEEM) y el microscopio de fuerzas
magnéticas (MFM).

En el capitulo 3 se describe el estudio de la nucleacién y manipulaciéon de pa-
redes de dominio en nanohilos de LSMO disenados para tener una regiéon donde
compiten diferentes anisotropias de forma. Se explican los detalles particula-
res de la fabricacién, y se hace un amplio estudio magnético y de transporte
de los dispositivos, que permite entender la formacién y el movimiento de las
paredes de dominio de 180° al invertir el campo. Se fabrican nanodispositivos
disenados para modificar la dinamica de las paredes, consiguiendo mejorar su
magnetorresistencia para su aplicacién practica.

El capitulo 4 consiste en el estudio de texturas magnéticas generadas por la
interaccion de las corrientes superconductoras en un material ferromagnético
adyacente. Se dan los detalles del proceso de fabricacion de las estructuras su-
perconductoras y el posterior recubrimiento magnético, y se describe el estudio
magnético de las texturas de espin generadas. Aparece en el plano un patrén
caracteristico que es sorprendentemente robusto cuando la capa ferromagné-
tica se limita a la estructura superconductora y sobrevive hasta temperatura
ambiente. En la direcciéon perpendicular al plano, el campo del superconductor
genera una nucleacion preferente de las paredes de dominio en los bordes de



Resumen en espanol

la estructura superconductora, y una propagacion hacia el centro que crea una
variacién del campo coercitivo del ferromagnético dependiendo de la posicion
en el plano.

En el capitulo 5 se hace un resumen de las principales conclusiones de este
trabajo.



Resumen en inglés

Chapter 1 is a general introduction to the strongly correlated oxides and
materials to be studied. The physical aspects behind manganites in general
and LSMO in particular are described, with particular attention to spin effects
such as magnetoresistance. Type II superconductivity is also introduced with
the YBCO as a paradigmatic example and Bean’s critical state model.

Chapter 2 describes the experimental techniques used in this work. The
growth by sputtering, the structural analysis of the samples with X-ray dif-
fraction, the morphological analysis with AFM and the magnetrotransport
analysis in closed-cycle He cryostat are explained. Due to its importance, the
fabrication process of nanostructures with electron beam lithography, etching
and contact deposition with optical lithography is developed. Finally, the two
magnetic characterization techniques at the nanometric scale used are detailed,
the magnetic circular dichroism images (XMCD) in the photoelectron emission
microscope (PEEM) and the MFM.

Chapter 3 describes the study of the nucleation and manipulation of domain
walls in LSMO manganite nanowires designed to have a region where different
shape anisotropies compete. The particular details of fabrication are explained,
and an extensive magnetic and transport study of the devices is made, which
allows the formation and movement of the 180° domain walls to be understood
by inverting the field. Nanodevices designed to modify the dynamics of the
walls are fabricated, thus improving their magnetoresistance for technological
application.

Chapter 4 consists of the study of magnetic textures generated by the in-
teraction of superconducting currents in an adjacent ferromagnetic material.
Details of the fabrication process of the superconducting structures and the
subsequent magnetic coating are given, and the magnetic study of the gene-
rated spin textures is described. A characteristic pattern appears in the plane
that is surprisingly robust when the ferromagnetic layer is limited to the su-
perconducting structure and survives at room temperature. In the direction
perpendicular to the plane, the field of the superconductor generates a pre-
ferential nucleation of the domain walls at the edges of the superconducting
structure, and a propagation towards the centre that creates a variation of the
coercive field of the ferromagnetic with the position.

Chapter 5 summarizes the main conclusions of this work.






1 Introduccién a los Oxidos
Complejos: Ferromagnetismo y
Superconductividad

1.1. Oxidos de metales de transicidon

Los 6xidos de metales de transicién (T'MO) son compuestos que combinan el
oxigeno con elementos cuyo niimero atémico se encuentra entre el 22 y el 29 (T4,
V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu). Estos materiales son sistemas con electrones fuer-
temente correlacionados. En los semiconductores convencionales los electrones
atraviesan la red cristalina sin apenas interactuar con los demas portadores.
Segtn la teoria de bandas, los niveles de energia se van llenando de acuerdo a
la distribucién de Fermi-Dirac. Al anadir nuevos electrones al sistema, estos no
modifican las bandas, simplemente las van llenando. Por tanto, el estado del
sistema se describe en términos de estados de las particulas individualmente. Se
dice entonces, que este modelo es de bandas rigidas, tight-binding. Esta teoria
no ofrece buenos resultados cuando la energia de interaccién entre electrones
es comparable a la energia cinética. En estos sistemas en los que los portadores
interactiian o estan correlacionados, cada vez que se anade un nuevo electrén,
no solamente se llenan los niveles de energia, sino que estos también se mo-
difican y las bandas ya no son rigidas. Los TMO pertenecen a este tipo de
sistemas y, por tanto, se llaman a veces simplemente 6xidos correlacionados.
La energia de repulsién entre electrones puede llegar a ser tan fuerte que los
electrones se encuentren muy localizados, como es el caso de los sistemas de
electrones 3d. Por ejemplo, en el caso de atomos con un electréon en un tinico
orbital disponible, si efectivamente los electrones estan fuertemente correla-
cionados estabilizan un estado aislante que se denomina de Mott-Hubbard.
Segun la teoria de bandas, al estar todos los orbitales atémicos medio llenos,
el material deberia ser metalico, pero experimentalmente resulta ser un ais-
lante (aislante de Mott). Ademds el principio de exclusién de Pauli impone
un estado fundamental antiferromagnético para maximizar la probabilidad de
tunel entre primeros vecinos. Al dopar un material con estas caracteristicas,
por ejemplo con huecos, los orbitales dejaran de estar medio llenos y la repul-
sién coulombiana entre ellos dejara de penalizar el transporte dando lugar a
una transicién aislante-metal, que permitird el movimiento de las cargas. Se
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evidencia entonces que la densidad de carga es un parametro critico en estos
materiales, por lo que uno de los requisitos esenciales en la fabricacion de estos
oxidos es el control del dopaje. Por tanto, la fabricacion de 6xidos complejos
requiere de un control extremo de la concentraciéon de portadores para obtener
las propiedades esperadas y su variacion mediante dopaje es fundamental ya
que permite, entre otras cosas, realizar transiciones metal-aislante.

Quizas la caracteristica mas importante de los TMO es la existencia de va-
rias interacciones con energias muy similares y que compiten entre si, lo cual
origina complicados diagramas de fase, como por ejemplo el de la Fig. 1.1 [14].
La complejidad en estos materiales aparece entonces como consecuencia de la
interaccion entre los grados de libertad de espin, carga, red y orbital, que se dan
simultaneamente. Muchas de estas diferentes fases estdn muy cerca en energia,
lo que origina respuestas muy grandes a pequenas perturbaciones. Estas ca-
racteristicas hacen que los TMO sean materiales muy interesantes [15-18], y
dan lugar a una amplia gama de fenémenos fisicos en ellos: comportamiento
metal, semiconductor, aislante, superconductor, ferromagnético, magnetorre-
sistivo, multiferroico, etc., que los convierten en los candidatos perfectos para
aplicaciones en electronica y espintronica.

El progreso en las técnicas de deposicion de pelicula delgada (por pulveriza-
cion catddica o sputtering, ablacion laser o PLD, epitaxia de haz molecular o
MBE por sus siglas en inglés, etc) en las ultimas décadas hace posible crecer
capas delgadas de T'MO de forma epitaxial sobre diferentes sustratos, con una
excelente calidad cristalina. Mas importante atin, es posible combinar diferen-
tes materiales en una sola heteroestructura manteniendo la calidad cristalina, y
con una intercara atomicamente abrupta. Este control vertical a escala atomica
de los TMO no va acompanado del mismo control en la fabricacién de estruc-
turas planares, que permita el disefio de nueva fisica al confinarlos lateralmente
en escalas nanométricas. La gran sensibilidad de los 6xidos correlacionados a
pequenas perturbaciones es, en este caso, un desafio que complica el disenio
y fabricacion de nanodispositivos mediante procesos de litografia que pueden
llegar a ser suficientemente agresivos como para modificar sus propiedades. Por
tanto, el propdsito de este trabajo es el estudio de nanoestructuras planares de
algunos de los 6xidos correlacionados mas representativos, induciendo la apa-
riciéon de nueva fenomenologia respecto a los mismos materiales en volumen o

bulk.

1.1.1. La manganita ferromagnética Lag 7Sr;3Mn0O;

Las manganitas pertenecen a los llamados sistemas electronicos fuertemente
correlacionados. Los distintos grados de libertad del sistema, carga, parametro
de red, espin y orbital electrénico estan altamente acoplados entre si, lo que
genera que estos materiales presenten una variedad de fases muy amplia. Por
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Figura 1.1: Diagrama de fases en funcién del dopado con huecos para la manganita LSMO
[20].

otra parte, los electrones d de los iones de metales de transicion juegan un papel
muy importante ya que experimentan de manera simultanea la hibridacién de
los orbitales p del oxigeno, la cual tiende a deslocalizar los electrones y la fuerza
de repulsion coulombiana, que por el contrario, propicia la localizacion de los
electrones en la red cristalina [19].

Por lo tanto, el dopaje y el orden intrinseco determina las propiedades mag-
néticas y eléctricas de las manganitas y da lugar a una amplia variedad de fases.
En 1955 se observa para Lag 7Cag3sMnOs (LCMO) un diagrama de fases en fun-
cién del porcentaje de dopado con huecos (Fig.1.1). Esto lo consiguen Wollan
y Koehler mediante difraccion de neutrones, la cual muestra una gran variedad
de fases, distinto orden de carga y distintas estructuras magnéticas [21].

La causa de esta variedad de fases proviene de las fuertes correlaciones entre
la fraccién de Mn3T y Mn*t y la estructura cristalina. A partir de los diagra-
mas de fase es posible determinar la temperatura de Curie de las manganitas
Lag.7Cag.3sMnO3 y Lag 7Srg.3MnOs, siendo respectivamente 270 K y 360 K.

1.1.2. Férmula general, estructura cristalina y distorsion
Jahn-Teller

Las manganitas tienen una estructura cristalina de perovskita con una for-
mula T1_DyMnOg3 donde T es un ién trivalente que proviene de tierras raras
como La, Pr y Nd y D es un i6n alcalino divalente como Ca, Sr, Ba y Pb
(Fig.1.2). Se puede simplificar la anterior férmula como ABO3 como muestra
la Fig. 1.2, donde A y B son cationes, O es el aniéon de oxigeno que los une y B
es un cation de Manganeso.

En el caso particular de las manganitas LCMO y LSMO los vértices del
cubo estan ocupados por atomos de Mn mientras que los iones La y Ca ocupan
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Figura 1.2: Estructura cristalina ideal de manganitas LCMO y LSMO [22].

la posicién central del cubo. La estequiometria nominal se respeta a lo largo
de todo el cristal. El &tomo de Mn se rodea de un octaedro de oxigenos y la
configuracién de los electrones de la tltima capa es 3d*.

Como se explica al principio de este apartado, los iones alcalinos divalentes
pueden ser de distintos tipos y por tanto, de distintos tamanos. Esta distincion
de tamanos de los cationes hace que los octaedros de oxigeno se deformen
debido a una distorsion de la estructura ciibica, esto es lo que se conoce como
efecto Jahn-Teller (JT'). Debido a la presencia de los iones de oxigeno el sistema
minimiza su energia desdoblando sus niveles energéticos: los 5 orbitales 3d del
Mn se dividen en dos grupos e, y t24 que estan doble y triplemente degenerados

Octahedral Tetragonal ;f d
/},'— x2-y?
4 ¢
5 _‘_ %“ d322_|.2
' %‘ dxy

tzgﬂ}’;;::: b %% d,.d,,

Mn3+ 02'

Figura 1.3: Esquema del desdoblamiento de los niveles 3d del ion de Mn®*" por efecto del
campo cristalino (ey , tag) y de la distorsion Jahn-Teller [23].
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respectivamente. La distorsion JT da lugar por una parte al desdoblamiento
del orbital e, en dos dobletes d?y dy2_,2 y por otra parte el orbital t5; genera
tres tripletes de energia menor dyy, dy. y dg. (Fig.1.3).

Los orbitales e, estdan orientados hacia los oxigenos vecinos y los orbitales
94 tienen nodos en estas direcciones lo que implica que los orbitales e, pueden
mezclarse con orbitales p de los oxigenos. El campo cristalino que se crea entre
los niveles e, y to, es aproximadamente de 1 eV.

Los electrones en las capas 3d incompletas estan correlacionados de forma
que su espin es maximo [24], es decir, a consecuencia de las reglas de acopla-
miento de Hund y la repulsion electrostatica los tres electrones de la capa 3d
del Mn?* tienen sus espines alineados en el nivel 5, dando lugar a S = 3/2. En
cambio, en el caso del Mn?* el electrén adicional no ocupa un nivel t9, debido
a la fuerte repulsion de Coulomb y al principio de exclucién de Pauli, por lo
que ocupa un nivel e,. Sin embargo las reglas de Hund hacen que el espin de
este electron adicional se alinee con el triplete to, y forme S = 2.

1.1.3. Interaccién de doble canje (double exchange)

El caso general LaMnQOg es un compuesto sin dopar cuyo nivel de Fermi se
encuentra en la mitad de los dos niveles e, que se originan por el efecto JT.
La distorsion JT afecta directamente a la anchura de banda W = 2zt donde
t es la integral de transferencia y z el nimero de Mn primeros vecinos. Si se
presta atencion a las manganitas La;_CayMnOj3 y Laj_«SryMnQOsg, el Ca y el Sr
acttian como elementos dopantes (huecos) introduciendo iones Mn3Ty Mn*.
Como consecuencia se produce una disminuciéon de la distorsion J7T, la cual es
responsable de cambios en el estado metalico y el estado magnético de estos
compuestos. Por tanto, si se varia el nivel de dopado de huecos se puede obtener
las distintas fases del diagrama de la Fig. 1.1, asi por ejemplo, consiguiendo un
valor x = 0.5 se obtiene una fase ferromagnética-metalica resultado de una
estructura perovskita estable. La fase metdalica es debida a la interaccion de
doble-canje [24] que consiste a grandes rasgos en un intercambio o "salto" de
dos electrones entre iones vecinos Mn3ty Mn** mediado por un ion de oxigeno.
Por otra parte, el modelo de Hund establece que los espines de los electrones que
se intercambien deben ser paralelos entre si, por lo que en una situacién ideal el
angulo entre dichos espines es cero y la intensidad del proceso de intercambio
es maxima. Si el &ngulo es distinto de cero, la integral de transferencia se define
como t = tgcos (g)(Fig. 1.4). El angulo # también viene determinado por la

temperatura, por encima de la temperatura de Curie (Tcurie) los espines se
encuentran desordenados, mientras que para temperaturas inferiores a la T curie
los espines se pueden orientar de forma paralela simplemente aplicando un
campo magnético externo. Por tanto, variando la temperatura se puede pasar
de una fase paramagnética-aislante a una fase ferromagnética-metalica.
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Figura 1.4: (a) Representaciéon esquemética del mecanismo doble-canje. (b) Ilustracién de
la dependencia de la integral de transferencia con el dngulo 6 [22].

Por otra parte la anchura de banda W de los niveles se ve afectada por
la distancia de los enlaces Mn-O y por el angulo de los enlaces Mn-O-Mn,
que en el caso del LCMO da lugar a un ancho de banda intermedio y en el
LSMO un ancho de banda mas extenso. Esto se traduce en un ferromagnetismo
robusto y una magnetorresistencia colosal (CMR) alta del LCMO frente a
un ferromagnetismo robusto a temperatura ambiente pero una CMR baja del
LSMO.

Los compuestos LCMO y LSMO se pueden considerar medio metales ya que
presentan una polarizacién de espin practicamente del 100 %: los electrones de
conduccién en el nivel de Fermi estdn polarizados al 100 % a baja temperatura.
Esto se debe a que el acoplamiento de Hund hace que los espines localiza-
dos estén alineados en un sentido concreto, por ejemplo up (1) facilitando el
proceso de conduccion, mientras que la conduccién por espines down () estd
prohibida [25,26]. En el caso concreto del compuesto LSMO, el comportamien-
to ferromagnético se mantiene por encima de la temperatura ambiente (Tcyrie
~ 300 K) y hace que sea ampliamente utilizado [27-29].

1.1.4. Propiedades intrinsecas: Fases magnéticas y anisotropia
magnetocristalina

Las dos fases magnéticas que presentan las manganitas son ferromagnetismo
(FM) y antiferromagnetismo aislante (AF-I) que se mezclan en un rango de
temperaturas Touie< T < Teel- En la Fig. 1.5 se observa un modelo teérico
de la representacion de la mezcla de fases magnéticas [14].

Diferentes estudios teéricos [15,30,31] y experimentales [32-40] apoyan esta
teoria. El estado fundamental de estos compuestos se compone de una mezcla
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Figura 1.5: Esquema de la coexistencia de de regiones ferromagnéticas (FM) y antiferro-
magnéticas (AF) en las manganitas. Los clusters FIM tienen orientaciones aleatorias y
estan separados por regiones AF [14].

de fases magnéticas en la nanoescala, lo cual es la base de la magnetorresitencia
colosal.

Si, por ejemplo se presenta una perturbacion magnética externa se favorecera
la alineacion de los clisteres FM existentes y esto dara lugar a una respuesta
ferromagnética colectiva. Hay que considerar que estos compuestos tienen un
fuerte acoplamiento entre los orbitales atoémicos y la red cristalina (interacciéon
espin-érbita), por lo que el campo magnético externo reorientard los espines
asociados a los electrones solamente cuando la energia del sistema sea mayor
que la energia del acoplamiento espin-o6rbita. Esto es lo que se conoce como an-
isotropia cristalina, la cual depende muy fuertemente de la direccién cristalina
del material. Para el caso concreto del LCMO la anisotropia magnética esta
intimamente relacionada con el strain de la red, el espesor del material, el nivel
de dopado, etc. Teniendo en cuenta la direccién cristalina del material y la
direcciéon en la que se aplica el campo magnético se obtienen unos ciclos de his-
téresis que pueden describirse mediante el modelo de Stoner y Wohlfarth [41].
Este modelo se utiliza como referencia para identificar el eje facil en el plano de
peliculas delgadas de material magnético. La Fig. 1.6 representa el modelo para
una particula esferoidal individual donde los ciclos de histéresis corresponden
a aleaciones heterogéneas. Al comparar los ciclos de histéresis a 45° con lo de
0° se puede observar que tanto el campo coercitivo como la remanencia son
menores en el primer caso.

Es importante prestar atenciéon a la anisotropia cristalina en peliculas del-
gadas. Para el LSMO en su forma masiva o bulk, el eje facil del sistema se
corresponde con el eje cristalino [111], pero cuando el material se reduce a
unos cuantos nandémetros de espesor en forma de pelicula delgada el eje facil
pasa a ser una proyeccién del eje facil del bulk siendo esta la direccién [110]. Un
nuevo factor a considerar en el caso de las peliculas delgadas es el desacoplo del
parametro de red con el sustrato. Esto abre la puerta a la posibilidad de modu-
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Figura 1.6: Modelo de Stoner y Wohlfarth para calcular ciclos de histéresis de esferas de-
formadas [41].

lar la anisotropia magnética en peliculas delgadas de manganitas introduciendo
estructuras artificiales en el sustrato. Muchos autores consideran técnicas de
modulacion como por ejemplo orientar los dominios magnéticos a lo largo de
escalones inducidos por cortes irregulares en la superficie del sustrato [42]. En
el caso concreto Lag7Srg3MnO3/SrTiOs (LSMO/STO) estudios demuestran
la posibilidad de introducir a temperatura ambiente una imanacion uniaxial a
lo largo de los bordes de los escalones del sustrato [43]. Si se reduce la tempe-
ratura la anisotropia LSMO/STO pasa a ser biaxial con ejes facil y dificil a lo
largo de las direcciones (110) y (100) respectivamente.

1.2. Espintréonica. Magnetorresistencia en LSMO

Para comprender en detalle los fenémenos de magnetorresistencia en ma-
teriales ferromagnéticos es necesario estudiar el comportamiento del espin del
electron. El espin se puede considerar como un iman muy pequeno que es capaz
de orientarse en distintas direcciones. Asi nace la espintronica: electrénica de
espin que estudia y utiliza la carga y el espin de los electrones. Este concepto
se propone por primera vez en materiales ferromagnéticos por Mott [44].

A diferencia de los metales normales que tienen igual niimero de espines
up (espin hacia arriba) y down (espin hacia abajo) en el nivel de Fermi, los
materiales ferromagnéticos poseen més estados para una direcciéon de espin
que para la otra. Por tanto, para estos materiales, la banda de energia se
divide en las direcciones de espin up y espin down, lo cual provoca distintos
estados de los electrones en el nivel de Fermi dependiendo de su orientacién
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Figura 1.7: Esquema de la estructura de banda para una metal ferromagnético. La banda
de energia de divide para espines up y down [45].

(Fig. 1.7). Como consecuencia, los distintos estados electrénicos hacen que los
electrones muestren propiedades de conductividad diferentes para cada canal
de espin. Como consecuencia lo materiales ferromagnéticos pueden actuar como
polarizadores de espin.

1.2.1. Magnetorresistencia en LSMO

Desde que Volger en los anos 50 realiza medidas de magnetoresistencia (MR)
de la manganita Lag gSrg.oMnO3 obteniendo solamente un cambio de resistencia
del 10 %, el interés en estos compuestos se va perdiendo [46]. La magnetorre-
sistencia (MR) se define como

R(H) — R(0)
R(0)

MR(H) = (1.1)

donde H es el campo magnético, R(H) es la resistencia eléctrica de la muestra en
presencia del campo magnético y R(0) es la resistencia eléctrica de la muestra
sin campo magnético. Ahora bien, hay distintos tipos de MR: magnetorresisten-
cia (MR), magnetorresistencia anisétropa (AMR), magnetorresistencia gigante
(GMR) y magnetorresistencia colosal (CMR).

Debido a su alta polarizacion de espin y su alta temperatura de Curie (T cyrie
= 360 K), el LSMO es muy prometedor para gran ntimero de aplicaciones
[26,47,48]. Cerca de la temperatura de Curie, LSMO presenta CMR la cual
se observa por primera vez en maganitas dopadas en 1994 [32,49-53]. Este
fendmeno es intrinseco y se observa a valores altos de campo magnético (del
orden de 10* oersted), lo cual limita posibles aplicaciones en dispositivos de
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espintrénica. Por otra parte, a valores de campo algo mas bajos (del orden
de 103 oersted), los efectos de MR se conocen como magnetorresistencia de
campo bajo (LFMR por siglas en inglés). Por tanto, LFMR se puede incluir
en aplicaciones tecnologicas como sensores magnéticos. En peliculas epitaxiales
de LSMO, la LFMR intrinseca es relativamente pequena comprada con otros
materiales ferromagnéticos [54,55].

1.2.2. Magnetorresistencia anisétropa

La magnetorresistencia anisétropa (AMR por sus siglas en inglés) es la dife-
rencia de resistencia determinada por la orientacion relativa entre la magneti-
zacion y la densidad de corriente. La AMR se descubre en 1856 por Thomson
y desde ese momento es objeto de interés tedrico y experimental [56], por ejem-
plo, en peliculas de metales de transicion se utiliza para fabricar dispositivos
magnéticos como cabezas magnéticas y sensores. Por otra parte, el efecto Hall
planar, fenémeno que proviene de la AMR en manganitas de CMR, es la base
para dispositivos de almacenamiento no volatil como memorias magnéticas de
acceso aleatorio (MRAM por sus siglas en inglés). El estudio de la magnetorre-
sistencia anisétropa ayuda a comprender como se relaciona a otras propiedades
fundamentales como la anisotropia magnetocristalina y la interaccion espin oOr-
bita en materiales magnéticos.

En aleaciones ferromagnéticas, la AMR tiene su origen en la interaccién es-
pin orbita. Esto hace que el ratio de scattering de los electrones de la banda
s de conducciéon dependa del dngulo entre la direccion de la corriente y la di-
reccion del espin de los electrones localizados 3d [57]. Basdndose en el modelo
de los dos canales de Mott, se escriben numerosos trabajos teéricos de AMR
en aleaciones ferromagnéticas [58,59]. Estos estudios sostienen que por enci-
ma de la temperatura de Curie AMR tiende a cero, mientras que se observa
una disminucion aproximadamente lineal con el descenso de la temperatura,
saturando a baja temperatura. Ademads, a valores bajos de campo magnético,
AMR presenta un cambio mondtono que satura a campos altos. En el caso de
peliculas delgadas de manganitas del tipo Laj_ SryMnQOsse observa que AMR
depende de la uniformidad local. La no uniformidad local aumenta AMR ya
que se incrementa el scattering dependiente de espin, por tanto, el incremento
de la magnetizacion tiene dos efectos que compiten entre si: incrementa la po-
larizacién de espin (aumenta AMR) e incrementa la uniformidad (disminuye
AMR). Como consecuencia, AMR tiene una fuerte dependencia con el campo
magnético, la temperatura y el nivel de dopado [60].
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1.3. Introduccién a la superconductividad

En 1911 en Leiden (Holanda) Kamerling Onnes descubre la superconductivi-
dad. Observa una caida de la resistencia del mercurio a cero al alcanzar 4.15 K
convirtiendo el material en superconductor. La temperatura a la cual los mate-
riales superconductores experimentan la transicion normal-superconductor se
conoce como temperatura critica 7'.. De acuerdo con la teoria microscopica
de Bardeen, Cooper y Schiffer propuesta en 1957 (teoria BCS), en el estado
superconductor los electrones se ligan en pares de electrones de espin opuesto
llamados pares de Cooper los cuales se comportan como bosones formando un
condensado y no responden al principio de exclusién de Pauli [61]. Los pares de
Cooper se unen mediante una interaccién débil electréon-fonén y su movimiento
no disipa energia por lo cual, el sistema se comporta como un superfluido. En
este estado la corriente eléctrica se transporta mediante los pares de Cooper.

En 1933 Meissner y Ochsenfeld descubren otra propiedad muy importante
de los superconductores: a temperaturas por debajo de la T, el superconductor
expulsa el flujo magnético de su interior. Un superconductor se puede consi-
derar como un conductor perfecto, sin embargo hay una diferencia cuando se
encuentra en presencia de un campo magnético. En el interior de un conductor
perfecto el campo magnético se mantiene constante sin importar las fluctua-
ciones del campo magnético aplicado. Esto se puede explicar en términos de
resistividad. En un conductor perfecto la resistividad es cero y de acuerdo con
la ley de Ohm: E = p7 = E = 0, donde B es el campo eléctrico y 7 la
densidad de corriente eléctrica. Si esto se lleva a la ecuacién de Maxwell de la
Ley de Faraday se obtiene un campo magnético constante:

?xﬁ:—@:()éﬁzcte (1.2)

En comparacion, un superconductor en presencia de un campo magnético
actia como un material diamagnético perfecto: genera un campo magnético
interno de igual magnitud pero de signo opuesto al campo magnético aplicado.
La suma de ambos campos resulta en un campo magnético nulo en el interior
del superconductor. Este fenémeno se conoce como efecto Meissner-Ochsenfeld:
el campo magnético interno que se opone al campo magnético aplicado se
genera por la existencia de supercorrientes que circulan por una fina capa de la
superficie del material superconductor. La dimensién de la capa superficial es
la longitud de penetracién de Ginzburg-Landau A(T), sobre la cual el campo
magnético total decae a cero exponencialmente. De forma andloga, el estado
superconductor aparece en el borde del material en una fina capa en la cual la
densidad de pares de Cooper ng crece también de manera exponencial, sobre
una distancia llamada longitud de coherencia de Ginzburg-Landau &(T).
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Estas dos longitudes caracteristicas A y & determinan las propiedades del
superconductor y son los parametros de los que depende la energia de superficie
de la frontera normal-superconductor. Por una parte, el campo magnético decae
en una distancia A y cuanto mas pequena es esta distancia mayor es la energia
diamagnética necesaria para expulsar el campo. Por otra parte, la densidad de
pares de Cooper decae en una distancia & y cuanto mas larga sea esta mayor
es la pérdida de energia de condensaciéon superconductora. De la relacion entre
los dos pardmetros se define k = A¢, pardmetro del cual depende el signo de la
energia de superficie y que distingue entre superconductores de tipo I y tipo II
(Fig. 1.8). Tipo I: k < 1/v2, la energia de superficie es positiva y no es favorable
la creacion de la frontera normal-superconductor energéticamente hablando,
por tanto, el campo magnético se expulsa del interior del superconductor. Tipo
IT: k > 1/v2, la energia de superficie negativa se crea la frontera que separa el
estado normal del estado superconductor y el material permite que el campo
magnético penetre en algunas regiones.

1.3.1. Superconductores de tipo Il: estado mixto

Los superconductores se pueden clasificar en funciéon de cémo penetra el
campo magnético en los mismos. A cierto valor de campo magnético, llamado
campo critico H. en los superconductores de tipo I se distinguen dos estados:
para campos aplicados menores que H., el flujo magnético no entra dentro
del material (estado Meissner) y para campos externos mayores que H. la
superconductividad desaparece y el material para al estado normal. En el caso
de los superconductores de tipo II aparece un estado intermedio para valores de
campo comprendidos entre H.; v H.». En esta region, llamada estado mixto,
el campo magnético penetra en forma de lineas de flujo cuantizado que se

a b
7. ' » +
s W BW) )
P
o)
3
2 = Tipo Il
|z = (Energia negativa)
=0 =le
ol Tipo | o|&
o | (Energia positiva) a
o =
X X

' Py

& 1

Figura 1.8: Representaciéon esquemética de la variacién de campo magnético B y de la
densidad de pares de Cooper ns en una frontera normal-superconductor. k < 1/vz y Kk >
1/v2 corresponden a superconductor de tipo I (a) y tipo II (b) respectivamente.
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Figura 1.9: Diagrama de fases Campo magnético vs Temperatura para un material super-
conductor de tipo-I (a) y de tipo-II (b).

conocen como vortices (Fig.1.9).

Un vértice posee un nicleo de radio & donde la densidad de pares de Cooper
es nula. Alrededor del nicleo se encuentra una zona de radio A, mayor que &,
en la cual fluyen corrientes superconductoras que generan un cuanto de flujo
o fluxoide de valor ®;, = 2,07 - 107'® T/m?. En la Fig.1.10-a se representa
un esquema de un vortice y el comportamiento del campo magnético y la
densidad de pares de Cooper en funcién de la distancia al centro del vortice.

—

£ A
A

»
- . -
. = ﬁn’.....'...q
/€ s -
Figura 1.10: (a) Esquema de un vértice con supercorrientes alrededor de un nicleo normal.

(b) Imagen de microscopia tinel de barrido de un superconductor de tipo II. La imagen
muestra una red hexagonal [62].
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Para minimizar la energia en el sistema y en ausencia de defectos, los vértices
se disponen en forma de matriz formando una red triangular o hexagonal que
se conoce como red de Abrikosov (Fig.1.10-b).

Los superconductores se pueden clasificar también en funcién de su tempe-
ratura critica distinguiendo entre superconductores de baja temperatura (LTS
por sus siglas en inglés) y superconductores de alta temperatura (HTS). Para
los superconductores convencionales LTS los portadores de carga estan unidos
por interaccién electrén - fonoén y responden a la teoria BCS. Sin embargo, en
el caso de los HTS, la energia térmica a alta T romperia los pares de Cooper
de acuerdo con la teoria BCS y se necesita otro mecanismo para explica su
formacion. Desde el descubrimiento del primer superconductor de alta tempe-
ratura en 1986, (La, Ba)aCuy con T. = 37 K [63], la bisqueda del origen de la
interaccion de carga en HTS es uno de los principales temas de investigacion
y aunque se han propuesto muchas teorias, la formacién de pares de Cooper
sigue sin poder explicarse en HTS.

1.3.2. Superconductores de alta temperatura: YBa,Cu3z07_,

El descubrimiento de los superconductores de alta temperatura por Bednorz
y Miiller abre la puerta a las aplicaciones de la superconductividad ya que
enfriar a temperaturas criogénicas es uno de los factores criticos a la hora
de usar superconductores. Los HTS son mayormente cupratos ceramicos con
temperaturas de transicion cerca de 100 K y hasta ahora, todos los que se han
descubierto son de tipo II, lo que significa que hay presencia de vortices en su
diagrama de fases.

AR (N
y Cu2+Cud+ i_ ___“’ Y Metallic chains

® o> ‘I..' / Superconducting planes
¢! /
‘ e /_.l.._ /4
el {11:8802 A
ST @A
............ i
@ == .,‘-"{‘— ® /—(

a = 38227A

Figura 1.11: Estructura cristalina del YBCO [64].
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El YBasCuszO7.x (YBCO) es uno de los superconductores con mas relevancia
desde el punto de vista tecnoldgico ya que su temperatura critica es de 90 K.
Esta temperatura es suficientemente alta para utilizar nitrégeno liquido como
refrigerante lo que facilita sus aplicaciones tecnologicas.

La estructura cristalina del YBCO en fase superconductora es una tripe pe-
rovskita, en el eje ¢ aproximadamente tres veces el eje a y b y con simetria
ortorrombica. Se constituye por una sucesién de planos superconductores de
CuO2 que se disponen perpendiculares al eje c. Estos planos contienen por-
tadores de carga libres y es donde fluyen las supercorrientes (Fig.1.11). La
densidad de corriente maxima que puede fluir en el superconductor sin disipa-
cion se conoce como densidad de corriente critica J..

Aunque cada plano CuOs tiene un electrén de conduccion por cada Cu, apa-
rece un comportamiento aislante que se debe a la correlacion entre electrones.
Este comportamiento se conoce como aislante de Mott en el cual, todos los
electrones de conduccion estan fuertemente ligados a los sitios atémicos. El
estado superconductor aparece cuando los huecos de las capas iénicas, en con-
creto las cadenas de CuO, dopan los planos de CuOs, de manera que alteran
el namero de electrones de conduccion desencadenando la transicion de Mott.
Por tanto, las cadenas de CuO son las responsables de que en los planos CuOs
de haya una densidad de carga apropiada.

En el YBCO la superconductividad se controla por el contenido de oxigeno,
el cual determina la densidad de portadores en los planos de CuQOy y por
tanto, controla también la temperatura critica del material. Es por esto que el
dopado 6ptimo no se consigue para una oxigenacion completa del YBasCuzOy,
sino para una concentracién de oxigeno en torno a YBaoCu3Ogo5 (Fig. 1.12).

Como consecuencia de su estructura planar, el YBCO presenta propiedades
de anisotropia. La densidad de corriente critica paralela a los planos de CuO»
(planos ab), J®, es mucho més alta que la densidad de corriente en el eje c, J¢,
razon por la cual la corriente se aplica paralela a los planos ab en la mayoria
de las aplicaciones tecnoldgicas.

De su estructura laminar, deriva una anisotropia en la superconductividad
del YBCO. Esta anisotropia se refleja en una dependencia en las direcciones
de los parametros £ y A. Esto significa que la estructura de vortices depende
de la orientacion magnética relativa a los ejes cristalograficos del material. En
consecuencia, se deben definir nuevos parametros caracteristicos & y A para
el vortice dependiendo de la posicion del nicleo y de las supercorrientes con
respecto a los planos ab y al eje c. En el caso de la longitud de coherencia,
el radio del niicleo del vértice se define por los parametros &, y & cuando el
nucleo es paralelo a los planos de CuOy o paralelo al eje ¢ respectivamente.
Por otra parte, Ay y Ac son las longitudes de penetracion para supercorrientes
que fluyen paralelas a los planos ab y paralelas al eje ¢ respectivamente. Estos
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YBCO (T=0K) c ab
A (nm) 890 135
¢ (nm) 0.24 1.6

Tabla 1.1: Resumen de las longitudes de coherencia y longitud de penetracién a lo largo de
los diferentes ejes cristalograficos del Y BCO.

parametros se indican en la Fig. 1.13 y en la Tab. 1.1.

1.3.3. Materia de vértices en superconductores de alta
temperatura

En el estado mixto de los HTS se pueden observar varias fases las cua-
les son producto de las interacciones vortice-vortice de los interplanos, de las
fluctuaciones térmicas, de cierto tipo de desorden y del comportamiento an-
is6tropo [66]. Sin embargo, la caracteristica principal de los superconductores
de tipo II y en especial de los de alta temperatura, es la existencia de dos
estados diferentes: un estado de resistencia cero, magnéticamente irreversible
que se conoce como vidrio de vértices y un estado reversible con propiedades
de transporte disipativas llamado liquido de vortices [67]. En ausencia de des-
orden, como en sistemas libres de defectos, el vidrio de vértices presenta orden
topoldgico (red de Abrikosov) y se separa del liquido de vortices por una tran-

0.15 0.10 0.05 0.00
Oxygen content x

Figura 1.12: Temperatura critica del YBCO en funcién de la concentracién de oxigeno,
x [65].
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1.3 Introduccién a la superconductividad

Figura 1.13: Representacion esquematica de las longitudes de coherencia y longitud de
penetracion a lo largo de los diferentes ejes cristalograficos en un superconductor anisétropo
donde a = b [64].

sicién de primer orden. Esta separacién se representa en el diagrama de fases
por la llamada linea de melting [66]. En el caso de que el material presente
defectos (desorden), la separacién entre el vidrio y el liquido de vértices se da
a través de una transicion de segundo orden y se representa por la linea de
irreversibilidad [68,69]. La Fig. 1.14 muestra un esquema del diagrama de fases
magnético tipico del YBCO.

H

IHZ

Normal
state

Vortex
Glass

Vortex
Liquid
(3.=0)

Vortex
Lattice

Hcl LA L N A J

Meissner state

Figura 1.14: Esquema del diagrama de fases magnético del YBCO [64].
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Figura 1.15: Representaciéon del campo de irreversibilidad (linea sélida) y H o (linea dis-
continua) en funcién de la temperatura para materiales con distinta anisotropia. Las lineas
discontinuas verticales (gris) muestran la temperatura de los gases mds comunes que se
utilizan en criogenia [64].

Como se observa en la Fig.1.14, en el caso del YBCO, la regiéon donde se
observa resistencia eléctrica cero se delimita por la linea de irreversibilidad
(LI). Por encima de LI, el material estd en estado superconductor ya que tiene
un parametro de orden finito, sin embargo, presenta una resistencia eléctrica
finita debida al movimiento espontaneo de los vértices, aun en ausencia de
corriente eléctrica aplicada. En este régimen, los vortices se mueven ya que la
energia térmica es mayor que la energia capaz de anclar los vortices al material
(energia de anclaje), por lo tanto hay una resistencia eléctrica asociada al
movimiento de los electrones normales presentes en el ntcleo del vortice. Por
debajo de LI, el material presenta resistencia eléctrica cero, ya que la energia
de anclaje es suficiente para anclar los vortices. Esta regién de no disipacion es
interesante para aplicaciones tecnolégicas, ademas cabe destacar que el YBCO
posee la linea de irreversibilidad mas alta de todos los supercondutores de tipo
IT (Fig.1.15).

1.3.4. Dinamica de vortices

En presencia de de una cor_ri)ente critica aplicada los vortices sienten una
fuerza de Lorentz por vértice Fr, = J x®(. Sobre el desplazamiento del vortice
con velocidad U se genera un campo eléctrico perpendicular de acuerdo con
la ley de Lenz: ﬁ = ﬁx?, lo cual significa que por la ley de Ohm ﬁ = ,07,
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Figura 1.16: Representacién esquematica de los ciclos magnéticos en materiales SC' (a) y
FM (b) reales [64].

aparece una resistividad en el sistema. Por tanto, el movimiento de vortices
genera disipacion de energia y el estado de resistencia cero se pierde incluso
aunque muchas partes del material contintien en estado superconductor.

Como se explica anteriormente en este capitulo, el nicleo del vortice esta en
estado normal, lo que significa que al formarse un vortice la superconductivi-
dad se destruye en el ntcleo implicando un coste energético. Sin embargo, si el
material presenta un defecto en el cual la superconductividad esté deprimida,
el vortice se va a anclar en él para reducir la energia del sistema. Esto ejerce
una fuerza de anclaje en los vortices Fj, que los mantiene anclados a menos
que se desanclen por medio de una fuerza de Lorentz mayor. La densidad de
corriente minima necesaria para desanclar los vértices es J.. Cabe mencionar
que la energia térmica del sistema puede favorecer el desanclaje de los vér-
tices a través de fluctuaciones térmicas del condensado superconductor o de
vibraciones térmicas de los vortices.

1.3.5. Modelo de estado critico de Bean

Con la finalidad de describir el comportamiento magnético macroscopico de
un superconductor tipo II es muy 1util el uso del modelo de estado critico o mo-
delo de Bean. Este modelo asume que el valor de H.; = 0, es decir, los vortices
superconductores penetran dentro del superconductor siempre que el campo
aplicado es diferente de cero. Por otro lado, el modelo también asume que la
densidad de corriente critica del superconductor es independiente del campo
magnético aplicado. La versiéon mas simplificada de este modelo es asumiendo
un cilindro infinito superconductor donde los efectos demagnetizantes o efectos
de borde [70, 71] son menospreciables. En este caso el ciclo M(H) resultante
tiene una forma cuadrada, a diferencia del ciclo real de la Fig. 1.16-a.

Para describir la penetraciéon y dindmica del campo magnético dentro de
un material SC es 1util empezar por un proceso ZFC y un posterior aumento
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Vortice

Figura 1.17: Representaciéon esquematica de la penetracién de los vértices en una cinta
superconductora de anchura w después de un proceso de ZFC' [64].

del campo magnético aplicado H, perpendicular a la superficie del material.
En esta situacion los vortices empiezan a penetrar por los bordes del super-
conductor y se desplazan hacia el centro del material a medida que el campo
magnético externo se incrementa. Las fuerzas de anclaje que se originan en los
diferentes defectos presentes en el material se oponen a este desplazamiento de
los vértices y, como consecuencia, se establece una distribucién no-homogénea
de campo magnético dentro del material. El modelo asume que el gradiente de
campo (proporcional a la corriente critica .J.) es constante [72,73]. La Fig. 1.17
muestra una representaciéon esquematica de la penetracion del campo mag-
nético en el interior del superconductor, asi como de las supercorrientes (con
densidad de corriente igual a la critica: J.) después de un proceso de ZFC.
Dado que el campo magnético aplicado es inferior a H*, los vortices y las su-
percorrientes no ocupan toda la superficie de la muestra. H* se define como
el campo a partir del cual todo el superconductor esta penetrado por vortices,
siendo directamente proporcional a la distancia lateral del superconductor w.

La Fig. 1.19 muestra los ciclos magnéticos asi como los perfiles de campo mag-
nético y supercorrientes generadas en un cilindro infinito después de aumentar
y disminuir el campo magnético tras un ZFC, alcanzando distintos valores
méximos de campo aplicado (H,). La primera columna muestra las situaciones
cuando H, < H*, la segunda columna para situaciones donde H, = H*, y la
tercera columna para la situacion donde H, = 2H*. Los diferentes perfiles que
se muestran corresponden a situaciones donde M < 0 (Fig. 1.19-b;, biy biii),
M ~ 0 (Fig. 1.19-biy, byy byi), y M > 0 (Fig. 1.19-by;, biiiy bix). Como se pue-
de observar, y como ya se ha comentado anteriormente, los vortices penetran
toda la superficie del material cuando el campo magnético aplicado es H*. Sin
embargo, para conseguir una magnetizacion remanente maxima, es necesario
que el campo magnético maximo sea 2H*.

El valor de H* viene determinado por las propiedades intrinsecas del super-
conductor como son la densidad de corriente critica con campo aplicado igual
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Figura 1.18: Factor numérico adimensional n, en funcién de 2Rg,qin /t [64].

a cero y la geometria del material [74]. Para un disco superconductor de radio

R grain:

MoH* = JC(H == O)nRgrain (13)

donde n es un factor numérico adimensional, Fig. 1.18, que depende de 2R 4 /1,
siendo t el espesor del superconductor. Debido a la geometria de nuestros sis-
temas Rgrqin >> t resultando en valores de H* ~ 0 por lo que incluso los
pulso magnéticos mas pequenos que apliquemos (~ 5000¢) supondran una
saturacion de nuestros dispositivos desde el punto de vista del superconductor.

En el caso de una muestra real donde las dimensiones son finitas, y en espe-
cial en capas finas donde el espesor es mucho menor que cualquier dimensién
lateral, los efectos demagnetizantes cobran especial relevancia. En estos casos
los perfiles de campo magnético y supercorrientes de la Fig. 1.19 se distorsionan
sobretodo en los bordes del material [75], Fig. 1.20.

Para el caso de una muestra superconductora finita con forma de disco o
cuadrado el campo que crean las corrientes del superconductor se puede simular
numéricamente a partir de la ley de Biot y Savart como hacen Palau et al. en
estructuras similares a las de este trabajo de tesis [11]. Para este cédlculo en
necesario conocer el valor de densidad de corriente critica del Y BC'O, el cual a
50 K (temperatura a la cual se realizan la mayoria de las medidas del capitulo
4) y en ausencia de campo magnético aplicado es J.~ 101 A/m?2.

Debido a las diferentes dependencias magnéticas de los materiales ferromag-
néticos y superconductores, se espera que su acoplamiento en estructuras hi-
bridas produzca estados magnéticos emergentes no triviales. Los campos mag-
néticos generados por cada uno de los materiales por separado (stray fields) se
suman al campo magnético aplicado modificando el campo magnético local en
las diferentes partes de los diferentes materiales. Mediante el uso de materiales
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Figura 1.19: Representacién esquemética de los ciclos magnéticos de un cilindro infinito
superconductor. En linea continua se marca la magnetizacién después de alcanzar valores
méximos de campo magnético de H, < H*, H, = H* y H, > H™. Los diferentes perfiles
de campo magnético y densidad de corriente critica de cada columna corresponden a los
distintos puntos indicados en los distintos ciclos. En linea discontinua se muestran los
estados anteriores [64].
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H(r)

Figura 1.20: Representacion esquematica del perfil de campo magnético atrapado tras sa-
turacién en un cilindro infinito (azul; equivalente a Fig.1.19-bix), y en una muestra real
de dimensiones finitas (rojo) [64].

superconductores y teniendo en cuenta los complejos estados remanentes de
éstos (Fig. 1.19-byi;,byiii ¥ bix), se pueden imprimir estados magnéticos tinicos
en los materiales ferromagnéticos nanoestructurados. Por otro lado, para el
caso de materiales superconductores, la reduccion del tamano permitira la sa-
turacién del material a campos menores (valores de H* menores) y por tanto
una mayor eficiencia.

Estas complejas estructuras magnéticas vienen originadas como ya se ha co-
mentado por las distribuciones no homogéneas de supercorrientes en el super-
conductor. Las corrientes se originan dentro del superconductor con la finalidad
de apantallar cualquier perturbacion de campo magnético externo, generando
una magnetizacion en el interior de éste. En la Fig. 1.21 se representa la region
del superconductor donde aparecen las supercorrientes (paneles superiores) pa-
ra diferentes perfiles de campo magnético (paneles inferiores). Partiendo de una
situacion de Zero Field Cool, al aplicar un campo magnético como se indica
en la Fig. 1.21 se originan unas supercorrientes en el superconductor tales que
generan una magnetizacion en sentido contrario. Tal y como se observa en la
Fig. 1.19, las supercorrientes estan en la periferia del superconductor y van
penetrando hacia el interior a medida que el campo magnético aumenta, au-
mentando asi la magnetizacién resultante. Cuando el campo magnético es igual
a H*, las supercorrientes ocupan toda la muestra y la magnetizacién se satura,
segin el modelo de estado critico de Bean.

Al disminuir el campo magnético (Fig. 1.21-f-i), el superconductor apantalla
esta variacién de campo magnético mediante la formacion de supercorrientes
en sentido contrario. Estas supercorrientes ‘opuestas’ se originaran de nuevo
en la periferia y van penetrando hacia el interior del superconductor a medida
que el campo magnético disminuye.
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Figura 1.21: Representacién esquematica de la regién del superconductor donde aparecen las
supercorrientes (paneles superiores) para diferentes perfiles de campo magnético (paneles
inferiores).

En los ultimos anos, y debido al interés en controlar y manipular nuevos
estados magnéticos y electrénicos, se esta investigando activamente en la crea-
cion de nuevos estados magnéticos no triviales, como voértices, esquirmiones
y monopolos. Los defectos monopolares artificiales son especialmente atracti-
vos debido a su similitud con las cargas magnéticas. Autores han conseguido
generar defectos en materiales tipo hielo de espin o en forma de paredes de
dominio de tipo head to head en nanohilos magnéticos [76-83], pero atn se
necesitan mecanismos para imprimir y manipular controladamente estas es-
tructuras de espin. Una de las estrategias mas novedosas para la codificacion
de estados magnéticos no triviales y robustos cosiste en fabricar dispositivos hi-
bridos, formados por estructuras micrométricas de un material superconductor
que interactiia con una pelicula delgada ferromagnética (FM) depositada en-
cima. De esta manera se observa que se pueden utilizar los campos magnéticos
o stray fields creados por las supercorrientes de las estructuras superconducto-
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ras para imprimir, estabilizar, modificar y aniquilar patrones magnéticos en la
capa ferromagnética.
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2 Técnicas experimentales

En este capitulo se describen las técnicas que se utilizan para elaborar las
muestras de esta tesis doctoral, asi como los equipos necesarios para caracte-
rizarlas y obtener las medidas de los resultados.

2.1. Pulverizacion catddica

Para crecer las peliculas delgadas de 6xidos complejos se emplea un sistema
de pulverizacién catédica (o sputtering) de alta presion de oxigeno. Este me-
canismo consiste en una cadmara a la que se le hace un vacio de ~ 10~°mbar
para eliminar las impurezas que haya debidas a la apertura de la cAmara para
la colocacion de los sustratos. Para ello se conecta a la cdAmara un sistema de
dos bombas de vacio, una bomba de membrana que proporciona un vacio de
~ 10~ 'mbar y seguidamente una bomba turbomolecular que empieza a fun-
cionar a partir de la presion anterior. La bomba turbomolecular opera en dos
modos, uno a 75krpm que permite alcanzar un vacio de ~ 10~%mbar y otro low
speed a 45krpm con el que se permite la circulacion de oxigeno en el sistema.
Ambos modos de trabajo se seleccionan en un panel de control. Seguidamente
se introduce un gas de oxigeno de alta pureza (99,999 %) a una presién que de-
pende del material que se vaya a crecer. En este caso la presién que se emplea
es 3,4mbar.

Figura 2.1: Vista del sistema de crecimiento constituido por una camara de vacio con un
brazo mecanico automatizado que contiene los diferentes blancos de 6xidos complejos.
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Para el crecimiento de las peliculas delgadas, se colocan dentro de la caAmara
los blancos o targets de los materiales necesarios y encima de un sistema de
calentamiento controlado se colocan los sustratos sobre los que se va a depo-
sitar el material. Aplicando una tensiéon de polarizaciéon al blanco se ioniza el
oxigeno y se forma un plasma localizado alrededor de la superficie del target.
Dependiendo del tipo de material se emplean distintos tipos de tensiéon, pa-
ra el YBCO, al ser conductor, se tiene que aplicar una tensién DC, que es
proporcionada por una fuente de tension DC'. Para materiales aislantes o de
baja conductividad se emplean fuentes de radiofrecuencias (RF') como es el
caso de las manganitas LCMO y LSMO, para evitar acumulacién de carga
en la superficie del blanco. Los iones de oxigeno son atraidos por el blanco lo
que provoca un bombardeo que disgrega su superficie en forma de atomos que
se depositan sobre la superficie del sustrato caliente dando lugar a una lamina
delgada epitaxial con una estequiometria igual a la del blanco. Gracias a la alta
presiéon de oxigeno del interior de la caAmara se evitan efectos de re-sputering y
se favorece la completa termalizacion a través del scattering multiple de iones
con la atmoésfera. Por todo esto, el proceso de crecimiento es muy controlable
llegando a obtener un ritmo de crecimiento bajo de ~ 1nm/min. Para que la
difusion de los iones en la superficie de la pelicula delgada tenga lugar y asi
conseguir un crecimiento epitaxial y una alta calidad estructural, es necesario
que el crecimiento sea a alta temperatura (900 C), para lo que se usa un horno
disenado especificamente. Para conseguir un contenido de oxigeno 6ptimo es
necesario seguir unos pasos de temperatura-presién para el crecimiento que se
representan en la Fig. 2.2.

En la Tab. 2.1 se hace un resumen de los parametros 6ptimos para el creci-

Temp

P(0,)=3.4mbar = P(0,)=0.8-1bar =P

900°C

550°C

-- Deposicion ------
(Tiempo variable) Recocido

5-30 min

- ]

—>

Tiempo

Figura 2.2: Deposicion de éxidos complejos mediante sputtering de alta presién de oxigeno.
Ciclo en funcién de temperatura y presion.
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Tipo de Oxido YBa,Cus0: | Lag+SrpsMn0;
Familia Cupratos Manganitas

Diametro del blanco 30 - 50 mm

Fuente de tension DC RF
Temp. crecimiento 900 C 900 C

Presion de O, 3.4 mbar 3.2 mbar
Ritmo crecimiento ~0.7-1.1 nm/min.
Temp. oxigenacion 600 C 800 C
Temp. recocido 950 C
Tiempo recocido 30 min.

Tabla 2.1: Resumen de los pardmetros de crecimiento para Y BCO y LSMO.

miento de peliculas delgadas de 6xidos complejos.

2.2. Caracterizacion estructural y morfologica

En el siguiente apartado se incluyen los detalles de las técnicas necesarias
para la caracterizaciéon morfologica y estructural de las peliculas delgadas de
oxidos complejos.

2.2.1. Difraccion de rayos X (XRD)

La técnica que se usa para la caracterizacion estructural de todas las mues-
tras de este trabajo es la difraccion de rayos X, que tiene un caracter no invasivo
y por tanto no destructivo. El andlisis de los patrones de X RD permite obtener
informacion sobre la composicién, el grado de perfeccién estructural o epitaxia,
los defectos, la orientaciéon del crecimiento o el espesor de la pelicula delgada
crecida encima del sustrato.

Los patrones de difraccion se miden en un difractémetro PhilipsX pert
MRD, que utiliza como fuente de radiaciéon un tubo de rayos X con cato-
do de cobre que trabaja a 45KV y 40mA. La radiaciéon que se utiliza es
Az = 0,15418nm (Fig. 2.3). Este difractémetro es un dispositivo de alta resolu-
cion, que consta de un goniémetro de cuatro circulos con geometria Euleriana.
La configuraciéon de medida que se utiliza es la geometria Bragg-Brentano,
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Figura 2.3: Difractémetro PhilipsX’pert del Centro de Apoyo a la Investigacién (CAI) de
Difraccién de rayos X de la Universidad Complutense de Madrid.

también llamada 6 — 26. En esta geometria, el angulo de incidencia del haz de
rayos X en la muestra () se cambia y en un movimiento sincronizado, el &ngulo
del detector se cambia en la cantidad doble (26). De esta forma la radiacién
que se detecta corresponde siempre a la direccion de reflexién, geometria es-
pecular. La alineacién se realiza de modo que el vector de dispersion de rayos
X sea siempre perpendicular al sustrato, observando, por tanto, los picos de
difraccion relacionados con las distancias en la direccion de fuera del plano 00L
(Fig.2.4).

La celda unidad de un sélido esta formada por planos paralelos separados
por una distancia d y estos planos reflejan las ondas de rayos X incidentes, cada
plano refleja una pequena fraccion de radiacion. La diferencia de trayectoria
entre dos planos adyacentes es 2dsen(f), donde 6 se mide desde el plano de la

Detector

Figura 2.4: Angulos asociados al movimiento del difractémetro [84].
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2.2 Caracterizacion estructural y morfolégica

muestra. La interferencia es constructiva cuando la diferencia de trayectoria de
los planos sucesivos de radiacion reflejada es un niimero entero de longitudes de
onda A. La condiciéon que conduce a la interferencia constructiva de la radiacion
reflejada, conocida como Ley Bragg, establece:

2dhklsin(9) =nA (2.1)

donde dyy; es la distancia interplanar de la familia, 6 es el angulo de incidencia,
A es la longitud de onda de los rayos X y n es el orden de reflexion. En geometria
especular, el espectro de difracciéon de dngulo alto muestra solo las familias de
planos paralelas a la superficie, obteniendo los picos correspondientes a las
reflexiones 00L y, por lo tanto, los planos perpendiculares al eje c¢. La longitud
de coherencia estructural se obtiene a partir del ancho del pico en las férmulas
de Scherrer [85]:

~0,9)
~ beos(0)

(2.2)

donde b es la anchura a media altura de la intensidad maxima y 6 el angulo de
Bragg.

Reflectividad de Rayos X (XRR)

La reflectividad X RR es una medida de X RD pero con valores pequenos
del dngulo de incidencia, incidencia rasante, 26 < 10°.

2sin(0)
A

q= (2.3)
donde A = 1,541401, por lo tanto, el vector de onda incidente es 4,07/1_1, por lo
tanto, el vector de dispersién es mas corto que 0,714~ (porque 26 < 10 en
XRR), y las distancias d que dan origen a los fenémenos de difraccién son:

1 o

d= (—) > 8,834 (2.4)
q

mas largas que la mayoria de distancias interplanares. Pero los rayos X son

sensibles a la composicién quimica del material a través del indice de refraccion,

que es proporcional a la densidad electrénica promedio [86].

n=1-— ereAi

(fo+ Af —iAf") (2.5)
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donde py es la densidad electronica, r. es el radio electrénico, A\, la longitud
de onda de los rayos X, fy el factor de dispersiéon atémica, Af' y Af” los
factores de correccién de dispersion andémalos. El indice de refraccién es el
ndmero complejo:

n=1-6+iB (2.6)
2
5= P (4 Af) (2.7)
PNTe)‘:Qc "
(AN (2.8)

El indice de difraccién del componente real es (1 — &), donde § = 3 - 1075,
Parte de la radiacion incidente se refleja en la superficie y otra parte penetra
en la pelicula, esta dltima se refleja en la interfaz del sustrato con la pelicula
y atraviesa la superficie de la pelicula nuevamente. Cuando ambos haces in-
terfieren, se obtienen patrones de interferencia con maximos y minimos, estas
ondulaciones se denominan "oscilaciones de espesor finito". A partir de estas
oscilaciones, se puede medir el espesor de la pelicula, utilizando la Ley de Bragg
para las posiciones angulares maxima y minima:

(2.9)

donde d es el espesor de la pelicula, (1 — §) es la parte real del indice de
refraccion (2.6) y k = 0 corresponde a una intensidad minima, mientras que
k = 1/2 corresponde a un maximo, si el sustrato tiene una densidad electrénica
inferior a la de la pelicula [87].

Ademas, el tamano del haz es grande debido a la incidencia rasante, y por
tanto se promedia en una gran area de la muestra. La apariciéon en X RR de
oscilaciones de espesor finito bien definidas indica una rugosidad de la superficie
inferior a una celda unitaria en largas distancias laterales.
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2.2.2. Microscopia de fuerza atémica (AFM)

La microscopia de fuerza atéomica AF M actualmente estd muy extendida
para caracterizar superficies de muestras (topografia de superficie, fase, resisti-
vidad ...). Su resolucion en la direccién vertical es del orden de sub nanémetro,
mientras que el lateral esta limitado por el radio de curvatura de la punta, del
orden de unas pocas decenas de nanémetros.

Las imagenes de AF' M de esta tesis se obtienen con un microscopio Nanosco-
pe equipado con punta TESP — SS de Silicio dopado con Antimonio en modo
dindmico del Centro Nacional de Microscopia Electrénica de la Universidad
Complutense.

El AF M se basa en una sonda, constituida por una punta afilada al final de
una micro palanca, fleje o cantilever. La punta tiene la altura del orden de mi-
crometros y un radio de curvatura generalmente de 10 — 20nm. Al acercarse a
una superficie, el cantilever reacciona a las fuerzas entre la punta y la superficie
investigada, desviandose en la primera aproximacién de acuerdo con la ley de
Hooke. Varias clases de fuerzas atémicas estan involucradas en tal interaccion,
entre las cuales la fuerza de van der Waals es la dominante. Al escanear la punta
sobre la superficie bajo investigacion, el cantilever reacciona a la topografia de
la muestra. Un circuito de retroalimentacién que controla la desviacién del can-
tilever mantiene la punta a una distancia constante de la superficie o la fuerza
de contacto constante (dependiendo del modo de exploracién que se emplee)
al mover la sonda hacia abajo o hacia arriba. Tal movimiento da la topografia
de la superficie escaneada. La desviacion del cantilever se mide Opticamente.
Una luz laser de un diodo de estado soélido se refleja desde la parte posterior del
voladizo y se recoge mediante un fotodetector que consiste en varios pequenos
fotodiodos distribuidos en el plano, cuya sefial de salida es recogida por un
amplificador diferencial. El desplazamiento angular del cantilever da lugar a
que un fotodiodo recoja méas luz que el otro fotodiodo, produciendo una se-
nal de salida. Por lo tanto, el detector realiza un seguimiento de la desviacién
del cantilever. En la Fig.2.5 se muestra un esquema del sistema AFM y su
funcionamiento.

La dependencia con la distancia de las fuerzas entre la punta y la muestra
puede ser aproximada por un potencial de Lennard-Jones. A distancias cortas
(< 10/1), la fuerza es repulsiva, debido a las cargas iénicas en ambos materiales.
Para distancias mas grandes (de 104 a 200/01), la fuerza cambia de direccién
debido al predominio de las fuerzas atractivas de van der Waals que se originan
por la polarizaciéon de las nubes de electronicas alrededor del niicleo. Basandose
en las fuerzas que actiian y en la distancia entre la punta y la superficie, se
pueden definir los modos tipicos de trabajo de AF M:
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a Photodetector

\ B Contact AFM
Non-Contact AFM

Laser Beam u

Cantilever

Distance, z
a p
’ — Tip Atoms Repulsive
1 e | 1R BB T Attractive
Ta T To] Total interaction
SODELLDOD
\_ Surface Atoms »

Figura 2.5: Esquema del principio de operaciéon del AFM y del potencial de van der Waals
en funcién de la separacién punta muestra, tomado de [88].

Modo de Contacto

En el modo de contacto (también llamado modo estatico), la punta se "arras-
tra" a través de la superficie de la muestra y la topografia de la superficie se
mide utilizando la desviacion del cantilever directamente o, mas comunmente,
utilizando la senal de retroalimentacién requerida para mantener el cantilever
en una posiciéon constante. Cerca de la superficie de la muestra, las fuerzas
atractivas pueden ser bastante fuertes, lo que hace que la punta se pegue a la
superficie. Por lo tanto, el AF'M en modo de contacto casi siempre se realiza
a una altura donde la fuerza general es repulsiva

Modo de T'apping o contacto dinamico

También llamado contacto intermitente es el modo AF' M mas empleado para
la obtenciéon de imagenes de topografia porque evita el problema del modo
contacto de acercar la punta a pequenas distancias de la muestra y evitar
que se pegue a la superficie. En este método de tapping en cambio, la punta
oscila a una frecuencia cercana a la frecuencia de resonancia del cantilever con
una amplitud que varia tipicamente de 10nm a 100nm. Las variaciones en la
distancia promedio de la punta de la superficie hacen que la amplitud de la
oscilacién cambie. Esta amplitud de vibracién se reduce cuando la punta se
aproxima a la superficie de la muestra debido a fuerzas repulsivas. El circuito
de retroalimentacion controla el valor cuadratico medio (RMS) de la oscilacién
adquirido por el fotodetector y lo mantiene constante en un valor determinado
mediante movimientos verticales de todo el sistema.
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Las imagenes de AFM de esta tesis se obtienen con un microscopio Nanos-
cope equipado con punta TESP-SS de Silicio dopado con Antimonio en modo
dindmico del Centro Nacional de Microscopia Electrénica de la Universidad
Complutense.

2.2.3. Microscopia electrénica de barrido (SEM)

De la necesidad de una técnica de caracterizacion a escala nanométrica nace
en 1937 el microscopio electrénico de barrido (SEM) de la mano de Manfred
von Ardenne. Esta tecnologia da lugar a un poder de resolucién inferior al
nanémetro lo que permite resolver caracteristicas morfolégicas no observables
mediante microscopia 6ptica. Fundamentalmente un SEM proporciona una
imagen de topografia gracias a la incidencia de un haz de electrones (electro-
nes primarios) sobre la superficie de la muestra. Los electrones son acelerados
y como consecuencia de su impacto sobre la muestra se producen efectos de
absorcion y reflexion de electrones que se recogen por un detector. Ademas
se emite radiacion electromagnética (rayos-X, luz visible) y electrones secun-
darios retrodifusos o electrones Auger. Los electrones reflejados son lo que se
utilizan para la microscopia electréonica de barrido (Fig.2.6). Estos electrones

Primary electron Beam

Backscattered electrons BSE >

< Secondary electrons SE

Photons of Visible light CL
w

X-ray photons

Auger elections

Sample surface

Secondary electrons SE
Backscattered electrons BSE
Characteristic x-rays

Continuum x-fays
Secondary fluorescence
BSE spatial resolution
< »  X-Qy spatial resolution

Figura 2.6: Representacién esquemaética de los productos de la interaccién de los electro-
nes primarios (haz) con la muestra. Se observa la emisién de radiacién electromagnética
(rayos-X, luz visible) y electrones (secundarios, retrodifusos, Auger). En el interior de la
muestra se representan los volimenes de interacciéon de cada proceso. Los electrones secun-
darios y retrodifusos (ambos marcados en rojo) son los que se utilizan para la microscopia
electrénica de barrido [22].
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se originan a partir de dos fenémenos:

Difusion Inelastica

Se produce en la superficie de la muestra y penetra unas pocas decenas de
nm, con energia inferior a 50eV . Genera electrones secundarios o secondary
electrons (SE).

Difusién Muiiltiple

Se produce a profundidades que pueden llegar a unos pocos um, con energia
superior a 50eV. Genera electrones retrodispersados back scattered electrons
(BSE). A medida que aumenta el niimero atémico Z, mayor es la produccién
de este tipo de electrones, por lo que de ellos se extrae informacién de la
topografia y de la composiciéon de la muestra.

En el caso del SEM que se utiliza en este trabajo la fuente generadora
de electrones es un filamento (SEM termoiénico) cuya composicién suele ser
tungsteno (W) o hexaboruro de lantano (LaBg). Al filamento se le aplica una
corriente alta lo que hace que se emitan electrones por efecto termoionico si-
guiendo la ley de Richardson que relaciona la densidad de corriente J. de
electrones emitidos por un material en funcién de la temperatura en el vacio:

J, = AT2¢" %7 (2.10)

Donde ¢ es la funcién de trabajo del metal, K y A son la constante de Boltz-
man y Richardson respectivamente y T' la temperatura absoluta. La densidad
de corriente de un filamento de LaBg es un orden de magnitud mayor que la
del de W a una temperatura de aproximadamente 1000 K menor.

Para producir un haz electrénico adecuado no es suficiente con la emision
termoiénica del filamento por lo que es necesario recurrir a una estructura
compuesta por una canoén electréonico y una columna electro-6ptica. De esta
forma se puede controlar tanto la geometria del haz como la corriente del
mismo. El Fig. 2.7 se describe la geometria del canén de electrones.

2.2.3.1. Microscopio Electrénico de Barrido
Un SEM estd compuesto, fundamentalmente, de una columna electro-6ptica,

una camara de trabajo, un sistema de deteccién de electrones y un sistema in-
formatico. Los electrones generados por el cafidn atraviesan la columna, la cual,
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a través de un sistema de aperturas y lentes magnéticas ajusta el didmetro, la
distancia focal, el astigmatismo y la densidad de corriente, para optimizar el
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(Grid Cap)
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Figura 2.7: Representacién esquemadtica de un cafones termoiénico [89].
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Figura 2.8: Arquitectura de un microscopio electrénico de barrido convencional [90].

haz (Fig.2.8). El sistema de deteccién recoge la senal producida por la inter-
accion haz-muestra y a través de un software se reconstruye la imagen de la
superficie de la muestra. Los problemas méas habituales que presentan los mi-
croscopios electronicos son pequenos defectos de fabricacion en alguno de sus
componentes y contaminaciones de la camara. Esto induce asimetrias en los
campos magnéticos de las lentes que se traduce en fenémenos de astigmatismo
por lo que es necesario un sistema adicional de bobinas de compensaciéon para
minimizar este tipo de aberraciones.

En la parte baja de la columna se encuentra la cAmara de trabajo en cuyo
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interior se encuentra una plataforma mévil monitorizada (stage) sobre la que
estd montado el porta muestras, los detectores de electrones secundarios o
retrodispersados y una camara de infrarrojos que permite observar el interior
desde la pantalla del ordenador. El interior de la cAmara se mantiene a presiones
de ~ 1075-10~"mbar (alto vacio). Para este trabajo de tesis se ha utilizado
un microscopio electrénico de barrido Zeiss EV O 50 de emision termoidnica
basado en LaBg instalado en el Centro de Apoyo a la Investigacién (CAI) de
Técnicas Fisicas de la Universidad Complutense de Madrid (Fig. 2.9).

2.3. Técnicas de Nanofabricacion

2.3.1. Proceso de Nanofabricacion

Las propiedades fisicas de los materiales pueden verse alteradas al reducir
sus dimensiones a la escala micro y nanométrica y para su estudio es necesa-
rio emplear complejas técnicas de micro y nanofabricacién. La reduccién del
tamano de los materiales es interesante desde el punto de vista tecnolégico ya
que cada vez se incrementa mas la complejidad y la densidad de dispositivos
por unidad de chip. De esta buisqueda constante surge la necesidad del control
sub-nanométrico de las dimensiones de un dispositivo a la hora de su fabrica-
cion. La manera de reducir las dimensiones de forma controlada es mediante un
proceso de litografia que consiste fundamentalmente en la transferencia de un
patréon desde una méascara (fisica o digital) a un material. Para ello es necesario
depositar un material sensible a electrones y/o fotones (resina) en la superficie
de la muestra o sustrato. La resolucion de este proceso vendra determinada por
la longitud de onda incidente, la cual serd de nanémetros para onda electronica
(sec.2.3.1) y de micras para una onda UV (fotones) (sec.2.3.1.2).

Figura 2.9: RAITH 50 del CAI de técnicas fisicas. Voltaje de operacién 10/20 KV.
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La resina se suele componer por polimeros que son sensibles a una de las
radiaciones anteriormente mencionadas o a ambas (electrones y/o fotones), se
adhieren bien al sustrato o muestra, tienen elevada temperatura de transiciéon
vitrea (T,) y son faciles de retirar al finalizar el proceso. Con estas carac-
teristicas se pueden encontrar resinas de litografia electrénica (sensibles a la
irradiacion por electrones), fotoresinas (sensibles a la irradiaciéon por fotones
UV) y resinas hibridas (sensibles a ambos tipos de radiacién). La porcién de
resina que se diluye con el revelador, deja a la vista zonas de la muestra que
posteriormente se eliminan mediante procesos de comido o etching dando lugar
al dispositivo que previamente se ha disenado.

Existen dos tipos de resina: resinas positivas en las que la irradiacién rompe
las cadenas del polimero en monémeros pasando a ser solubles en el liquido
revelador y resinas negativas, las cuales, son solubles en el liquido revelador y
al ser irradiadas se generan enlaces extra en el polimero que provoca agregados
poliméricos de elevado peso molecular no solubles en el revelador Fig. 2.10.

A la hora de realizar una litografia donde el haz es movible, como es el caso
de la litografia electrénica utilizada en este trabajo, es imprescindible utilizar el
tipo de resina adecuado con la finalidad de minimizar el tiempo de exposicion,
y mas importante, conseguir una resolucién optimizada.

Todos los procesos para fabricar este tipo de muestras requieren de un control
exhaustivo de limpieza por lo que es necesario recurrir hacerlos en el interior
de una sala blanca. En este caso concreto, todos los procesos de litografia
necesarios para este trabajo de tesis doctoral han sido realizados en el interior
de la sala blanca de clase 1000 (y sala de litografia de clase 100) del Centro
de Apoyo a la Investigacion (CAI) de la Facultad de Fisica de la Universidad
Complutense de Madrid.

En este trabajo de tesis se utilizan dos técnicas de litografia dependiendo de
la resolucion que se pretende alcanzar. La litografia electrénica (resoluciones
~ 50nm) se ha empleado para fabricar el dispositivo, mientras que la litografia
6ptica (resoluciones ~ 1lum) para elaborar contactos metélicos con los que
posteriormente se hacen las medidas de transporte necesarias (Fig. 2.11). Elegir
una técnica de litografia apropiada depende de muchos factores, entre ellos, la
geometria de los dispositivos a fabricar, las propiedades de los materiales con
los que se trabaje, el compromiso tiempo-resolucion, etc. Este tltimo punto es
muy importante ya que tiene gran influencia en la viabilidad del proceso de
litografia. Para que un proceso de litografia sea satisfactorio es recomendable
seguir cuidadosamente una serie de pasos que se describen a continuacion.
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Figura 2.10: Representaciéon esquemaética de un proceso de litografia. (a) La resina (posi-
tiva) expuesta exhibe la ruptura de las cadenas poliméricas original. Tras el proceso de
revelado la parte expuesta se disuelve. (b) la resina (negativa) desarrolla nuevos enlaces
entre las cadenas poliméricas tras la exposiciéon. Un proceso de revelado disuelve las zonas
no expuestas de la resina, de menor peso molecular [22].
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Figura 2.11: Representacion esquematica del proceso de litografia electrénica para la fabri-
cacién del dispositivo (arriba) y de la elaboracién de contactos metélicos mediante litografia
6ptica (abajo) [22].

Deposicion de la Resina

Antes de proceder a depositar la resina necesaria el primer paso es asegurar
que la muestra o sustrato estén libres de impurezas en la medida de lo posible
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para garantizar una buena adhesion de la resina y no limitar la resolucién de la
litografia. Para limpiar las peliculas delgadas de este trabajo se introducen en
banos de acetona e isopropanol combinados con ultrasonidos durante 5 minutos
cada uno. Posteriormente se secan con un flujo de nitrégeno técnico mediante
una pistola garantizando asi la eliminacién de cualquier impureza que haya
podido depositarse en la superficie de la muestra. En este momento se puede
proceder a depositar la resina. Para este proceso se emplea la técnica spin-
coating que consiste basicamente en una centrifugaciéon mediante un cilindro
rotante con un orificio sobre el que se coloca la muestra y se fija mediante
un sistema de vacio. Posteriormente se deposita una gota de resina (~ 40ul)
sobre la superficie de la muestra mediante una pipeta desechable y se acciona el
interruptor para que comience el centrifugado. El factor a tener en cuanta aqui
es el espesor de la capa de resina el cual se controla mediante unos parametros
del cilindro rotante que son la aceleracién de arranque, la velocidad de rotacién
y el tiempo de rotacion. Este sistema permite una deposiciéon uniforme de la
resina y un espesor de la misma reproducible en funcién de los pardmetros
anteriores pero presenta una limitaciéon en cuanto al espesor de la resina en el
perimetro de la muestra. En esta zona se acumula mas cantidad de resina de
la deseada y da lugar a un espesor que supera varias veces el espesor promedio
de la deposicion Fig. 2.12.

Como se menciona al principio de este apartado, es muy importante que la
muestra esté lo mas limpia posible en el momento de la deposicion de la resina
ya que la presencia de un defecto puntual como puede ser una mota de polvo,
puede afectar al espesor de la resina localizada alrededor del mismo. Esto se
traduce en una acumulaciéon de resina en zonas proximas al centro de rotacion
del sustrato y por el contrario, un adelgazamiento en posiciones mas alejadas.

El siguiente paso es hacer un soft-bake de la resina o también llamado curado.
Para ello se coloca la muestra con la resina encima de una placa calefactora de
temperatura controlable mediante un termostato de manera que la resina se
solidifica por la evaporacion de su propio disolvente.

Todos los pardametros anteriores, aceleracion de arranque, velocidad de rota-
cion, tiempo de rotacion, temperatura y tiempo de curado permiten controlar

Resist Edge bead
|,' f

‘i : r_-_ ?J’

———Wafer

Figura 2.12: Acumulacién no deseada de resina en el borde del sustrato, durante la depo-
sicién [22].
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Resina nLof-2070 ma-N2409 PMMA A4
Fabricante Microchemicals Microresist MicroChem
Tonalidad Negativa Negativa Positiva

Tipo Optica Optica y Electrénica | Electrénica
r.p.m. 9.9-6.5 Krpm 4 -8 krpm 3-8 krpm
Espesor promedio 900-700 nm 300-190 nm 400 - 280 nm
Tiempo de Curado 70s/2min 90 s 90 s
Temperatura de Curado 115C 90C 180 C

Tabla 2.2: Resumen de los pardmetros de exposiciéon en funcién del tipo de resina y del
tamafo de los objetos que forman parte de los motivos a litografiar.

el espesor y la homogeneidad de la capa de resina para que esta sea reprodu-
cible. En la siguiente tabla se recogen los valores de estos pardmetros para las
distintas resinas que se emplean en este trabajo.

Litografia por haz de electrones

Los procesos de nanofabricacién se realizan mediante litografia electrénica.
Para ello se utiliza el sistema Raith 50 (de Raith GmbH) (Fig.2.9), que com-
bina un microscopio electronico de barrido Zeiss EV O 50 junto con su sistema
de vacio capaz de alcanzar 10~*mbar necesarios para encender el haz de elec-
trones, asi como un médulo externo de litograffa. Este estd formado por un
sistema capaz de controlar la deflexién del haz de electrones dando lugar a una
exposicién nanométrica local y controlada, un sistema supresor del haz (beam
blanker), y una plataforma mévil controlada mediante un interferémetro 1a-
ser (Fig.2.13). Todo ello se controla mediante un sistema de software externo
permitiendo obtener resoluciones del orden de 50nm, asi como el diseno y mo-
dificacion de patrones arbitrarios de litografia.

La exposicion local y controlada se realiza mediante una estrategia de tipo
vectorial. La muestra (o el stage) permanece en una posicion fija y el haz re-
corre la superficie que se pretende exponer gracias a la deflexion de éste. La
superficie que es capaz de recorrer el haz para una posicién fija de la muestra se
conoce como campo de escritura o write-field y suele ser de entre 50 50 um? a
1z 1 mm?2. Para exposiciones mayores a estas superficies, es necesario un des-
plazamiento del stage para una Optima resolucién, pudiendo llegar a exponer
superficies ~ ¢m?. En estos casos es necesario realizar un solapamiento (stit-
ching) de las diferentes exposiciones producidas en las diferentes posiciones del
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Figura 2.13: (Izquierda) Imagen de la cdmara del SEM en la que se puede observar la
plataforma movil o stage y el interferémetro laser. (Derecha) imagen de infrarrojos que
muestra la plataforma mévil y el cafién de electrones.

stage [91]. Cabe destacar que cuanto més grande sea el campo de escritura,
menor serd la resolucién por lo que es necesario buscar un compromiso entre
ambos.

Dentro de un mismo campo de escritura, la exposicién se realiza mediante un
método de punteado de tipo pizel-by-pizel. La distancia entre puntos (step size
~nm) y el tiempo que el haz permanece inmévil en cada uno de ellos (dwell-
time ~ ns) son controlados directamente desde la interfaz del microscopio. El
diametro de cada punto viene determinado tanto por el dwell-time como por
la dosis de exposicion. El concepto de dosis representa la cantidad minima de
carga necesaria por cada punto para lograr la completa ruptura (o unién) de los
polimeros de la resina positiva (o negativa) y depende fuertemente de diferentes
parametros como son la sensibilidad y el espesor de la resina (~ 10—100 nm), el
voltaje de aceleracion de los electrones (~ 10KV en este caso) y la superficie de
la muestra utilizada. La corriente del haz de electrones juega un papel principal
en el calibrado de la dosis y se determina al principio de cada litografia. Para
ello se hace pasar el haz a través de una Faraday Cup, que a su vez esta
conectada a un picoamperimetro con el que se mide la intensidad de corriente.
Establecidas la corriente del haz y la dosis deseada, el software determina
automaticamente el dwell-time necesario para cada punto.

La utilizacién de la dosis correcta es crucial para la optimizacién de un patrén
determinado. Para ello es necesario realizar un proceso previo de calibracién
donde mediante la litografia de diferentes patrones con distintos detalles y
configuraciones se determina la dosis 6ptima para el patréon a litografiar. La
Fig. 2.14 muestra un ejemplo de patréon de calibracion donde los diferentes
colores representan las diferentes dosis utilizadas.

La Tab. 2.3 muestra un resumen de los diferentes pardmetros que se utilizan
para la realizacién de los diferentes patrones sobre las muestras de esta tesis.
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Figura 2.14: Ejemplo de patrén de calibracién donde los diferentes colores representan las
diferentes dosis utilizadas.

La resina méas comun utilizada en este tipo de resina corresponde a la PMMA
X# donde X es el disolvente, pudiendo ser principalmente clorobenceno (C')
o anisol (A), y # es el tanto por ciento de la concentraciéon. Por ejemplo, el
PMMA C2 presenta un espesor menor una vez se deposita resultando en una
mayor resolucién con respecto a la PMMA Cj.

Transferencia del patréon

Tras depositar la resina se introduce la muestra en la camara, se coloca en
el stage fijada con una pinza y se lleva el sistema a una presién inferior a 104
mbar. A continuacién se enciende el haz de electrones y se establece la corriente
deseada. Antes de iniciar el proceso de litografia es necesario optimizar los
pardmetros de la columna del microscopio electrénico de barrido (SEM) y se
hace mediante un ordenador que controla el microscopio [91,92].

Tras la optimizacion del haz, mediante la aplicaciéon Raith Universal EBL
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Resina Ma-N2403 PMMA 950K A4 nLof-2070
Tonalidad Negativa Positiva Negativa
Tipo Ma-D525 MIBK IPA (3:1) MF319
F (Micro Resist) (Sigma-Aldrich) (Microposit)
o
% Temperatura de uso 18-20°C 18-20°C 18-20°C
g
Tiempo de revelado 70 sec. 30 sec. 85 sec.
Tipo Agua IPA Agua
- desionizada (Sigma-Aldrich) | desionizada
]
o
B Temperatura de uso ~15°C 18-20°C 18-20°C
n
Tiempo de inmersion 15-30 sec. 30 sec. 30 sec.

Tabla 2.3: Resumen de los pardmetros de exposiciéon en funcién del tipo de resina y del
tamano de los objetos que forman parte de los motivos a litografiar. La litografia de
microestructuras supone la exposicion exclusiva de areas, debido a que las lineas y los dots
generalmente son utilizados para litografias de objetos nanométricos.

Tool, se prepara todo lo necesario para iniciar el proceso de litografia:

1. Se define el sistema de coordenadas

2. Se mide la corriente y se calcula el dwell-time

3. Se define y se alinea el write-field

4. Se define el patrén digital y su posiciéon respecto a la muestra

(@)

. Se ejecuta la exposicion

Para las muestras de este trabajo de tesis se utilizan mayormente sustratos
cuadrados y rectangulares para los que se definen unos ejes de coordenadas y
se asigna el origen del sistema de referencia cartesiano relativo en la esquina
inferior izquierda (punto "O" de la Fig.2.15) y se fija el 4ngulo de rotacién
mediante un segundo punto en la esquina inferior derecha (punto "d" de la
Fig.2.15).
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Adjust UYW (Glabal) =D
¢ Qrigin Cornection
Label 1
Set current UY position ta ﬂz" X_I 0.000000 mm Y;I 0.000000 mn _,‘_I
gl U:| 0.000000 mm W 0.000000 mm j Label 2

ﬂﬁxl 000000 mm| | 0.000000 _‘l

Calculated angle: \ 0.00°

Local | Reset I Adjust I Lacal l Reset l Adjust I

Figura 2.15: Definicién del nuevo sistema de coordenadas relativo UV'. (a) Imagen SEM que
enseria la alineacién del origen O con una esquina del sustrato mientras que (b) muestra la
esquina adyacente, alineada al puntor. (c) y (d) representan las ventanas del Raith Software
para el ajuste respectivamente del origen y del angulo de nuevo sistema de referencia.

Seguidamente se posiciona el cafiéon en la Faraday Cup y se fija la intensidad
de corriente del haz de electrones mediante el picoamperimetro y en este mo-
mento se establecen los valores de la dosis y del step-size (Tab.2.3) y se calcula
el dwell-time.

Por ultimo se necesita alinear el write-field (WF) y para ello es necesario
tener en cuenta lo que se llama area de trabajo (working-area, WA) que re-
presenta la superficie total que ocupa el motivo que se pretende litografiar.
Si WEF=WA no implica solapamiento o stitching, mientras que si WA>WEF el
area de trabajo se compone de un ntimero entero de campos de escritura y es
necesario un movimiento preciso del stage que permita solapamiento Fig. 2.16.
La posicion del stage en el ltimo caso se controlan por un interferémetro laser
situado en el interior de la caAmara de trabajo que proporciona una precision
nanométrica. Para alinear el campo de escritura se ejecuta una instruccion del
software que facilita la correccion de parametros como la posicion relativa de
la muestra con respecto al stage, el &ngulo de rotacién y la magnificacién [93].
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Stiching del campo de escritura para

Sistema de Disefios de gran tamafo

deflexion
delhaz

Wite Field ﬁ \\W \V \\
| RN \\

X-Y-Z stage

Figura 2.16: (a) Campo de escritura (WF) individual: esquema de la geometria de la
deflexién del haz de electrones. (b) Secuencia ordenada de W F' cuando la exposicién global
del patrén se compone por un area de trabajo que es mayor que la del propio W F'.

Finalmente se carga el patrén a litografiar desde la position list incorporada
al software y se ejecuta la exposicion.

Consideraciones Durante la Litografia Electrénica

El hecho de que este tipo de litografia sea realice mediante electrones provo-
ca que la nanofabricacién sobre materiales aislantes se dificulte debido a una
acumulaciéon de la carga electrénica sobre la superficie de las muestras. Como
consecuencia, en aquellos casos en los cuales el campo de trabajo es mayor al
campo de escritura se observa un efecto de desplazamiento de varias micras de
longitud entre los diferentes campos de escritura, ver Fig. 2.17.

Con la finalidad de solucionar este efecto, se puede reducir la corriente del
haz de electrones hasta valores de 200 pA - 1nA.

Revelado

Una vez realizada la litografia es necesario realizar el proceso de revelado en
el cual se retira la parte de resina soluble en el liquido revelador y se obtiene el
patrén deseado. En este proceso es importante controlar el tiempo de revelado
puesto que debe ser el 6ptimo para que el patron quede perfectamente defi-
nido. Para parar el proceso de revelado se introduce la muestra en un liquido
detergente que hace de stopper que disuelve y elimina el revelador. Este tltimo
puede ser agua desionizada u otro compuesto quimico. Finalmente se seca la
muestra mediante un flujo de gas de nitrégeno técnico.

Tipicamente la resina remanente se utiliza como protecciéon ante un comido
himedo (quimico) o iénico (fisico). Sin embargo, también se puede utilizar
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[

Figura 2.17: Imagen 6ptica que muestra el efecto de charging en muestras de STO (aislante)
con patrones de LCM O con resina ma — N2403. (a) Porcién del diseno del patrén deseado
(en verde). Las lineas discontinuas marcan el perimetro de los campos de escritura de
100 x 100m?. (b) Resultado de la litografia (a 10kV y 1nA de corriente) del patrén (a)
sobre un sustrato de STO (fondo azul) con una nanoestructura de LCMO (en blanco).
La imagen muestra una evidente deformacién del patréon de resina (color naranja) en
correspondencia del perimetro de los campos de escritura que se atribuye al efecto de
charging. (c¢) Otro ejemplo de bizarra deformacién del patréon de una muestra similar a
la (b), con los mismos pardmetros de exposicién. (d) Resultado éptimo de la exposicién
del mismo patrén que (c). El efecto de charging desaparece por completo reduciendo la
corriente del haz de electrones de 1nA a 200pA. Imagenes cedidas de [22].

como mascara para evitar depositar materiales sobre una zona determinada de
la muestra. En ambos casos es necesario realizar posteriormente un proceso de
lift-off en el cual se elimina completamente la resina remanente. En Tab. 2.4
y Tab. 2.5 muestran un resumen de los parametros utilizados para el revelado

y lift-off de las resinas utilizadas durante los diferentes procesos de litografia
electronica.

2.3.1.1. Técnicas de Ataque
Ataque hiimedo (quimico)

El ataque quimico consiste en la inmersién de la muestra en un agente qui-
mico durante un periodo de tiempo con la finalidad de eliminar el material
deseado. A continuacion, el ataque es detenido mediante la inmersiéon de la
muestra en una dilucién conocida como stopper. La Tab. 2.6 muestra los para-
metros que se utilizan para los ataques quimicos de esta tesis.
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Resina Ma-N2403 PMMA 950K A4 nLof-2070
Tonalidad Negativa Positiva Negativa
Tipo Ma-D525 MIBK IPA (3:1) MF319
F (Micro Resist) (Sigma-Aldrich) (Microposit)
o
% Temperatura de uso 18-20°C 18-20°C 18-20°C
g
Tiempo de revelado 70 sec. 30 sec. 85 sec.
Tipo Agua IPA Agua
- desionizada (Sigma-Aldrich) | desionizada
]
o
B Temperatura de uso ~15°C 18-20°C 18-20°C
n
Tiempo de inmersion 15-30 sec. 30 sec. 30 sec.

Tabla 2.4: Resumen de pardmetros para el proceso de revelado de las diferentes resinas.

PMMA PMMA
ma-N2403
950K A4 | 950K C2
Acetona
s @ Liquido 0 Acetona o MIBK
2 £ Remover mr-Rem660 (Sigma-Aldrich)
E ® (Micro Resist)
b (1]
~ = Tiempo en )
. S5 min.
ultrasonidos
Acetona
- 3 Liquido 0 Acetona o MIBK
w
S & & Remover mr-Rem660 (Sigma-Aldrich)
E 'E % (Micro Resist)
€ 2 =
~ o Tiempo en
= ) 2 sec.
ultrasonidos
- w Liquido )
-1 o Acetona (o acetona caliente a 60 C)
a . Remover
=
o :E Tiempo en ) )
£ 5 . 4560 min. 30-45 min.
~ o ultrasonidos

Tabla 2.5: Resumen de pardmetros para el proceso de lift-off de las diferentes resinas.
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Tipo de Oxido
LSMO YBCO
Complejo

. 4 ml HCI 35 wt% +
=] o 0.05% de HCI
T} Compuesto quimico | 4 ml KI3M in H,O +
< en HO
5 70 ml H;O
5 Temperatura de uso 186-20C
o
“ Rate de comido ~15 nm/sec ~50 nm/sec
s Tipo Agua Desionizada
Q
3 Temperatura de uso ~15C
w

Tiempo de inmersién 15-30 sec.

Tabla 2.6: Resumen de los parametros de decapado quimico para las manganitas y el cuprato
superconductor Y BCO.

Ataque idnico (fisico)

El ataque fisico de las muestras consiste en el bombardeo de iones de Ar
sobre la superficie de la muestra de manera que se produce un “comido” del
material 6xido, mientras que la resina permanece casi intacta.

Durante esta tesis se utiliza el modelo IBE Plassys localizado en la Unité
Mixte de Recherche (CNRS-THALES) de Parfs, Fig. 2.18. Este estd equipado
con un canén de iones y un sistema de bombas que consta de turbomolecular
y rotatoria capaces de alcanzar niveles de vacio del orden de 10°" mbar. Con
la finalidad de evitar un sobrecalentamiento de la muestra, ésta se sittia sobre
un soporte refrigerado a 5°C. La corriente del haz de iones se minimiza hasta
valores de 80 mA.

El proceso de ataque es monitorizado in-situ mediante un medidor de masas
que permite seleccionar los diferentes elementos. A modo de ejemplo explicati-
vo, en la Fig. 2.19 se presenta el espectro de masas en funcion del tiempo para
el Ba, Sr y Ti correspondiente al ataque de una muestra de 3 nm de Al, 15 nm
de Py, 250 nm de YBCO sobre un sustrato de STO. Como se puede apreciar
el comido del YBCO comienza a partir del minuto 2 y se extiende durante los
préximos 15min. El ataque de las diferentes capas finas finaliza en el momento
en el que la intensidad del Ba disminuye y las del Sr y Ti aumentan, indicando
el inicio del comido del substrato.
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Figura 2.18: Modelo IBE Plassys localizado en la Unité Mixte de Recherche (CNRS-
THALES) de Paris con el que se hace el comido iénico de las muestras de esta tesis.

2.3.1.2. Fotolitografia

Para procesos de microfabricacion, donde la resolucién necesaria es ~ pum, se
utiliza la litografia optica o fotolitografia. En este caso el patrén de exposicion
se controla mediante una mascara fisica situada en contacto con la superficie de
la muestra. Las regiones donde la irradiaciéon UV incide sobre la resina permite
romper (o unir) los diferentes polimeros de ésta.

Para este caso concreto se utiliza un sistema Karl Suss Mask Ligner mode-

Ti

Intensity (arb. units)

0 5 10 15 20
Time (min)

Figura 2.19: Espectro de masas en funcién del tiempo para el Ba, Sr y Ti correspondiente
al ataque de una muestra de 3 nm de Al, 15 nm de Py, 250 nm de YBCO sobre un sustrato
de STO.
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Figura 2.20: Foto del equipo de litografia KarlSussMaskAligner en la que se indican las
partes principales.

lo MJB3 UV40 que permite exponer con luz ultravioleta grandes superficies,
Fig. 2.20. Este modelo esta equipado con una ldmpara de mercurio de 350 W
de potencia capaz de proporcionar longitudes de onda entre 350 nm y 450 nm,
un microscopio 6ptico y un alineador de mascara con capacidad para sustratos
de hasta 3 pulgadas de didmetro y 3 mm de grosor.

En analogia con la litografia electronica, el uso de una dosis de iluminacion
correcta permitird alcanzar la resolucién éptima. En este caso la dosis se de-
termina por la energia minima por unidad de superficie que proporciona la
radiacién ultravioleta para la transferencia del patrén litografico de la mascara
a la muestra. Este parametro esta controlado por el tiempo de exposicion que
se puede modificar con una resolucién de 0.1s. Para las resina negativa nLof-
2070 el tiempo de exposicién a la luz UV (linea espectral h del mercurio - 405
nm) es de 6,3 segundos para un espesor de en torno a una micra.
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2.4 Deposicion de Metales

Revelado

De forma andloga al proceso de litografia electronica, tras la exposicion la
resina se somete a un proceso de revelado. Para ello se introduce la muestra en
un liquido revelador MF319 (del fabricante Microposit) durante 85 segundos
y se utiliza agua desionizada como stopper durante 30 segundos (Tab.2.4). El
agua desionizada que se utiliza se obtiene de una maquina especifica instalada
en la sala blanca.

En el caso de que se quiera utilizar la resina como proteccién ante un co-
mido fisico o quimico es necesario realizar un proceso de endurecimiento post-
revelado con la finalidad de mejorar la estabilidad térmica y mecanica de la
fotoresina. Este proceso es sobretodo importante cuando la resina que se utiliza
es la nLof-2070. El proceso de endurecimiento consiste en exponer la resina a la

luz ultravioleta durante 2 min y un post-recocido de ésta durante 150 segundos
a 110°C.

La Tab. 2.7 muestra los parametros optimizados de revelado y lift-off de la
resina al final de la nanofabricacién.

2.4. Deposicion de Metales

Para la realizacion de medidas de magnetotransporte de las muestras de
este trabajo de tesis es necesario depositar unos contactos metalicos del orden
de ~ mm? sobre los cuales se conectan los cables que unen las estructuras
litografiadas con los equipos de medida. Es imprescindible que estos metales
tengan una buena adherencia con el 6xido complejo con la finalidad de presentar

Tipo de Resina
ma-N2403 nLof-2070

‘E - = Liquido remover Acetona o mr-Rem660 (Micro Resist)

e OEE

S5 205 . . )

0 = | Tiempo en ultrasonidos 1 minuto
= . :E s 2 Liquido remover Acetona o mr-Rem660 (Micro Resist)
c887s
528852 _ .
© E| Tiempo en ultrasonidos 5 segundos

Tabla 2.7: Resumen de los parametros de lift-off optimizados para cada fotoresina y proceso
de comido o deposicién utilizado.
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-

Figura 2.21: Equipo de evaporacién térmica por efecto Joule del GFMC.

una buena estabilidad mecéanica y térmica durante las medidas. Por otro lado,
los metales deben de presentar una funcién de trabajo similar a la del material a
estudiar con la finalidad de obtener un contacto 6hmico entre ambos. Durante
este trabajo, la deposiciéon de los contactos metalicos se realiza mediante la
técnica de evaporacion térmica por efecto Joule con el evaporador del Grupo de
Fisica de Materiales Complejos (GFMC) (Fig.2.21). El metal que se considera
6ptimo es la plata cuya funcién de trabajo ®a,= 4.26-4.74 eV es muy similar a
la de la manganita LSMO (®rsno = 4.7 €V) y cuya adherencia mecanica con
la manganita es 6ptima.

2.5. Caracterizacion Magnética

2.5.1. Microscopia de Fuerza Magnética (MFM)

Para la caracterizacion magnética de los nanohilos, una de las técnicas que
se emplea en esta tesis es la microscopia de fuerzas magnéticas con capacidad
de medir en funcién de la temperatura. Las medidas se realizan en colabo-
racién con el grupo de investigaciéon de la profesora Mar Garcia Hernandez
del Instituto de Ciencia de Materiales de Madrid a cargo de la Dra. Carmen
Munuera.
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2.5 Caracterizacion Magnética

El MFM es una variante del microscopio de fuerzas atémicas que se utiliza
para estudiar superficies con respuesta magnética. El funcionamiento es similar
al AFM salvo que la punta del MFM tiene un recubrimiento magnético que
la hace sensible a campos magnéticos. Por este motivo esta técnica es idonea
para obtener imagenes de la distribucién espacial del campo magnético.

Este sistema permite los dos modos de trabajo del AFM, pero el modo tap-
ping ofrece mayor sensibilidad. En la Fig. 2.22 se muestra un esquema del fun-
cionamiento: el cantilever vibra cerca de la frecuencia de resonancia con una
amplitud y una fase desplazada respecto de la senial de excitacion. El cantile-
ver se comporta como si su constante elastica estuviera modificada debido a la
interaccion magnética punta-muestra, por ejemplo, si la interaccion es de tipo
atractivo, la constante elastica disminuye y por tanto, también disminuye la
frecuencia de resonancia. De forma andloga, si la frecuencia de resonancia se ve
alterada, provoca un cambio en la amplitud y la fase del cantilever. La modu-
lacién de la amplitud es el método que se utiliza para mapear las variaciones
laterales.

En la técnica MFM, la imanacién de la punta tiene una direccion perpen-
dicular al plano de la muestra (por su propia anisotropia de forma) pero su
sentido no es posible definirlo con exactitud, por tanto, las imagenes que se
obtienen provienen de los campos de dispersion (strayfields) que producen las
cargas magnéticas internas. El momento magnético de los strayfields es también
perpendicular al plano de la muestra, por tanto, cuando la punta interaccio-
na con la muestra se detectan los cambios en la polaridad de los strayfields.

LiftMode
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Magnetic Forces
Cause Phase Shift
over Different
Domains during . ’
the LiftMode Scan

Lift Height

| -

Height Data

Figura 2.22: Esquema del funcionamiento de MFM [94].
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Dependiendo si la polaridad de los campos de dispersion es paralela o perpen-
dicular al momento magnético de la punta se observa un contraste distinto, lo
que indica un cambio en la fase magnética

Para la caracterizaciéon magnética a escala nanométrica de las muestras se
utiliza un Microscopio de Fuerzas Atomicas de la marca Nanomagnetics Instru-
ments Ltd. Este microscopio es compatible con un criostato disenado en el La-
boratorio de Microscopias de Campo Cercano del grupo 2D-Foundry (ICMM-
CSIC) que contiene un electroimén superconductor de tres ejes. Con este elec-
troiméan es posible tener un vector de campo magnético tridimensional capaz
de rotar 360° con una magnitud entre 0-1.2 T. Si el campo aplicado se man-
tiene en el eje z, el valor maximo alcanza 5 T [95]. El sistema AFM-criostato
permite, por tanto, realizar medidas en un rango de temperatura 300 y 1.8 K,
con campo magnético aplicado.

Para los experimentos que se presentan en esta tesis se utilizan puntas mag-
néticas comerciales de Nanosensors (k ~ 2.8 N/m, f~ 75 kHz) cuyo recubri-
miento magnético es una aleacién de Cr-Co.

2.5.2. Técnicas de absorcion basadas en radiacion sincrotrdn

La radiacion sincrotron es una fuente de luz blanca que cubre energias des-
de el infrarrojo hasta los rayos gamma, lo que permite obtener la estructura
electronica de los materiales mediante el estudio de transiciones electrénicas.
Ademas, la radiacion sincrotrén se caracteriza por estar polarizada, o lo que es
lo mismo, la direccién del campo eléctrico de los fotones tiene una direccion. La
posibilidad de seleccionar la energia de la radiaciéon incidente mediante mono-
cromadores y la viabilidad para controlar su polarizaciéon permite el desarrollo
de técnicas con sensibilidad elemental y magnética.

En particular, las medidas de esta tesis se han realizado en un sincrotrén con
energias para los fotones en el soft X-ray range (200 - 2000 eV). Este rango de
energias es interesante dado que da acceso a las transiciones 2p — 3d de los
metales de transicion.

2.5.2.1. Espectroscopia de absorcion de rayos-X

Desde su descubrimiento en 1895, los rayos-X han ilustrado el desarrollo
de la ciencia del siglo XX. Los rayos-X son ondas electromagnéticas con una
longitud de onda muy pequena que pueden penetrar en cuerpos opacos a la
luz visible y ser absorbidos excitando electrones de los niveles profundos del
atomo. La espectroscopia de absorcién de rayos-X (XAS) estudia el efecto de
la absorcion de fotones en la materia y una de sus posibles aplicaciones es el
estudio del magnetismo de los metales de transicién (7T'M).
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Figura 2.23: Espectro XAS en el borde L del Mn para Li.x Sr1.xMnOs en funcién del nivel
de dopado x. A medida que aumenta el valor de x se observa un corrimiento del espectro
hacia energias mayores [96].

En esta técnica un fotén es absorbido por un atomo para dar lugar a una
transicién de un electrén (fotoelectrén) hasta un estado vacio por encima del
nivel de Fermi. Para excitar un electrén la energia del fotéon tiene que ser igual
o mayor a la energia del nivel del ntucleo, la cual es caracteristica de cada
elemento [97]. Cuando se supera esta energia se observa un aumento en la
intensidad de absorcién. Los electrones de los niveles 2p de los T'M pueden
saltar a niveles 3d: 2p3/5 — 3d y 2p;o— 3d, lo que se conoce como bordes L
y Lo respectivamente.
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Figura 2.24: Espectro XAS en los bordes L2 y L3 para un i6n divalente de Mn para distintos
campos cristalinos en €V en simetria tetraedro (izquierda) y simetria octaedro (derecha)

[98].

Dado que los electrones 2p transitan a niveles 3d parcialmente desocupados,
la forma del espectro de absorcion y la posicion de los picos depende de la
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valencia 3d que tome el TM. En el caso de la manganita L Sr;_MnOj3 el
espectro depende de la valencia que tome el Mn acorde al dopado de huecos x,
como se indica en la Fig. 2.23.

La absorcion depende de la polarizacion de la luz y en el caso de utilizar luz
circularmente polarizada, la absorcion va a depender de la magnetizacién. Esto
da lugar a lo que se conoce como Dicroismo Circular Magnético (XMCD). El
XMCD es la diferencia entre la absorcion de la luz circularmente polarizada a
derechas y a izquierdas. En la Fig. 2.25 se ilustra la primera medida XMCD en
el soft X-ray range en el borde L3 2 del hierro [99].
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Figura 2.25: (a) Espectro de absorcién en el borde Lz 2 del Fe. (b) Espectro XMCD en el
borde L3 2 del Fe. P y q son las integrales resultantes del anélisis de la regla de la suma [99].

2.5.2.2. Dicroismo circular magnético

El dicroismo circular magnético (XMCD) es una espectroscopia que utiliza
rayos-X para explorar la estructura y las propiedades magnéticas de la materia.
Fue sugerida por Erskine y Stern [100] y demostrada experimentalmente por
Schiitz et al. en 1987 [101]. E1 XMCD ofrece la posibilidad de extraer informa-
cion sobre el momento magnético orbital y el espin de elementos de materiales
magnéticos, asi como su anisotropia. Si la polarizaciéon de espin de las transi-
ciones esta alineada con la polarizacion de espin de los estados desocupados,
la seccién transversal de absorcion es mayor que en el caso contrario, cuando
la polarizacion de espin de los electrones excitados es antiparalela a la pola-
rizacion de espin de los estados desocupados [102]. Por tanto, la absorcién es
proporcional a la magnetizacién a lo largo del haz incidente y se pueden obte-
ner medidas de dicroismo cambiando la helicidad de la luz o bien cambiando la
magnetizacién de la muestra. La energia del foton a la que ocurre este efecto

66



2.5 Caracterizacion Magnética

depende de la energia de union de los niveles elementales del nticleo y por tanto
puede utilizarse para identificar distintos elementos por separado.
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Figura 2.26: Esquema general de un microscopio de emisién de electrones que utiliza foto-
excitacién [103].

El origen fisico del XMCD puede explicarse con el modelo propuesto por
Schutz et al. [104]. Primeramente se excita un electréon 2p por un fotén que
lleva un momento angular h (para la luz circularmente polarizada a derechas)
o -h (para la luz circularmente polarizada a izquierdas), que se transfiere com-
pletamente a un electrén del nucleo, debido a la conservaciéon del momento
angular. Como ya se ha comentado, el espin del fotoelectrén siempre serd pa-
ralelo a la direcciéon de propagacion del fotén, pero su signo depende de la
helicidad de la radiacién incidente y del acoplamiento espin-érbita ((I+s en
el borde L3 y I-s en el borde Lsg), por tanto, la luz circularmente polarizada
a derechas (izquierdas) selecciona electrones con espin up (down) en el borde
L3 y electrones con espin down (up) en el borde Lg [105]. En segundo lugar,
una vez los electrones han alcanzado el nivel 3d tienen dos posibles opciones:
por una parte pueden regresar a un nivel 2p emitiendo energia (fluorescencia)
y por otra parte pueden decaer al nivel 2p cediendo su energia a un electréon
(electron Auger) que escapa del material. Los electrones Auger, en su caminos
hacia el exterior de la muestra sufren multiples colisiones cediendo parte de su
energia a otros electrones generando asi una cascada de electrones secundarios
(Fig.2.6) cuyo ntimero es proporcional a la absorcién [106,107].

El XMCD se puede utilizar en un microscopio de fotoemision de electrones
(PEEM) lo cual permite obtener una técnica de microscopia de sensibilidad
elemental y magnética con una resolucion de en torno a 30 nm. El PEEM es
un microscopio electrénico cuyo montaje se describe en la Fig. 2.26. Entre la
muestra y la primera lente se establece un voltaje de 10 KV que sirve de coli-
mador para los electrones secundarios. Una pantalla final recoge los electrones
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en funcion de la posicion y se mide el nimero de electrones secundarios en
funcion de la energia del fotén. Para las medidas se incide con energias donde
la sefial magnética es maxima, en este caso, a la energia del borde L3 del Mn
con rayos X circularmente polarizados a derechas y a izquierdas.

Figura 2.27: PEEM instalado en la linea micro foco PGM del sincrotrén BESSY con control
completo de la polarizacién de los rayos X (UE49-PGMa).
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Figura 2.28: Representacién esquemadtica del recorrido del haz de rayos X. Perfil (arriba) y
alzado (abajo).

Las medidas de PEEM se realizan en el espectrémetro del sincrotréon de
BESSY del Helmholtz Zentrum Berlin fiir Materialien und Energie en colabo-
racién con el Dr. Sergio Valencia. El sistema cuenta con un novedoso microsco-
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pio de fotoemision instalado en una linea micro foco PGM con control completo
de la polarizacion de los rayos-X (UE49-PGMa) (Fig. 2.27, Fig.2.28). La con-
juncion de las capacidades de microscopia de PEEM y el control de polarizacion
de la radiacién sincrotron, hacen del PEEM la herramienta ideal para la in-
vestigacion de nanoestructuras magnéticas en escalas por debajo de la micra,
mediante mapas quimicos (XAS) e imagenes magnéticas (XMCD)[ [108-110).

2.6. Caracterizacion eléctrica y de magnetotransporte

Para caracterizar eléctricamente las muestras, es necesario evitar la contribu-
cion de la resistencia de contacto. La resistencia de las peliculas delgadas y los
dispositivos planares se mide utilizando el método de cuatro puntas (Fig. 2.29),
derivado del método de van der Pauw [111]. En la superficie de la muestra se
definen cuatro contactos eléctricos mediante evaporacion de plata como se ex-
plica anteriormente en este capitulo y después se conectan al cableado con
pintura de plata.

El sistema de medida es un criostato de ciclo cerrado que se compone por
un expansor de Advanced Research Systems modelo DE-202 junto con un com-
presor de helio APD Cryogenics HC-2D. El sistema funciona con la expansion
de gas de He puro altamente comprimido en un ciclo de Gifford McMahon
a través de los capilares en dos pasos: a 50 K y 8.5 K. El sistema se evacua
mediante una bomba rotatoria que alcanza una presién de hasta 5 - 10 3mbar
que se mide con un sensor de vacio Pirani. La muestra se monta en una pie-
za de cobre que se enfria en contacto con la segunda etapa de enfriamiento;
un termémetro de diodo de silicio esta en contacto con el porta muestras con
un controlador de temperatura Lake Shore 331. Un cable de nicrom enrollado
funciona como calentador también controlado por el equipo Lake Shore 331,
cuya configuracién permite controlar la temperatura entre 10 K y 325 K con
una precision experimental de 100 mK. Los cables micro coaxiales se utilizan
para medir con bajo ruido, conectados en una configuracién con bucles abiertos
de proteccion. En el exterior del criostato se encuentra un electroiman Oxford
refrigerado por agua que se controla por una fuente de alimentacién Kepko,
con un de campo magnético aplicable de + 4200 Oe. La induccién magnética
se mide con un medidor de luz Magnet-Physik con un sensor Hall transversal.

En esta tesis, se realiza la caracterizacién magnetoeléctrica de las muestras
mediante la medida de la resistencia variando el campo magnético. En general,
la resistencia se suele medir empleando multimetros. En este caso, en ocasiones
se trabaja en condiciones de baja senal y, por tanto, se utiliza un nanovolti-
metro, que es un voltimetro de elevada sensibilidad que permite la deteccién
de senales tan pequenas como un nanovoltio. Otra de las consideraciones a
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tener en cuenta con baja senal son las interferencias electrostaticas que pue-
den producir importantes errores en la detecciéon de la senal. Para minimizar
los errores que producen dichos campos se recurre al apantallamiento electros-
tatico del montaje experimental, que se realiza mediante el empleo de cables
microcoaxiales que minimizan el ruido electromagnético. Esto se consigue ha-
ciendo que por el interior del coaxial circula la misma senal que por la malla y
aislando eléctricamente el equipo de medida del exterior conectando la carcasa
metalica del dispositivo de medida a tierra.

Muestra

Figura 2.29: Representacién esquemdtica del método cuatro puntas que se emplea en las
medidas de las peliculas delgadas y los dispositivos planares.
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3 Paredes de dominio en nanohilos de
LSMO

3.1. Introduccidon

3.1.1. Nanohilos de 6xidos y espintrdnica

Desde el descubrimiento de la magnetorresistencia gigante (GMR) en 1988
[112,113], la espintrénica es objeto de una intensa investigacion. Los disposi-
tivos tecnoldgicos basados en el espin del electrén y su manipulacion poseen
ventajas respecto a los tradicionales basados solamente en la carga, incluyendo
menor consumo, mayor rapidez de procesamiento, no volatilidad, escalabilidad,
etc [114]. Sin embargo, existen obstdculos a la hora de desarrollar esta tecno-
logia basada en el espin. En primer lugar, muchos materiales ferromagnéticos
no son buenos candidatos para aplicaciones en dispositivos que funcionen a
temperatura ambiente, ya que no exhiben un fuerte magnetismo a esta tem-
peratura. Un ejemplo de ello es el GaAs dopado con Mn, el cual tiene una
temperatura de Curie de 190 K [115]. Como se describe en el capitulo 1, los
oxidos de metales de transicion tienen gran variedad de propiedades funcionales
que van desde aislantes, semiconductores, metales hasta superconductores. Sus
propiedades magnéticas oscilan entre el diamagnetismo, el paramagnetismo, el
ferromagnetismo y el antiferromagnetismo y el LSMO es uno de los mejores
ejemplos de metales ferromagnéticos a 300 K con una Tcyrie = 360 K.

La necesidad de disminuir el tamafio en muchas areas de la tecnologia actual
hace que los sistemas a escala nanométrica cobren cada vez mas importancia.
Por otra parte, los avances en técnicas de deposicion, procesos de litografia
y herramientas de caracterizaciéon en combinacion con el desarrollo de nuevas
teorias y simulaciones, hacen posible la elaboracién de nuevos dispositivos na-
nométricos que optimizan las propiedades de sus materiales bulk. Por tanto,
los sistemas a nanoescala no son simplemente la versiéon en miniatura del ma-
terial masivo, sino que llevan consigo nuevos fendmenos emergentes por efecto
del tamano reducido, como son el confinamiento cuantico y el efecto de pro-
ximidad [116]. La variedad actual de nanoestructuras, nanohilos, nanotubos,
nanopilares y nanoparticulas representan la rapidez con la que se esta expan-
diendo este area de investigacion, la cual traspasa las barreras entre la fisica,
la quimica, la biologia, la ingenieria y la ciencia de materiales.
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Para poder explorar en profundidad las propiedades del LSMO a escala re-
ducida, es necesario determinar, cuales de estas propiedades se conservan al
reducir el tamano. En estructuras planas con forma de nanohilos, de anchu-
ra igual o inferior a 65 nandémetros fabricados mediante litografia por haz de
electrones, las propiedades de transporte se conservan con respecto a las del
material masivo. Por tanto, nanohilos de LSMQO con anchuras en torno a los
100 - 200 nm y longitudes de decenas de micras ofrecen una ruta hacia na-
nodispositivos para transporte con polarizacién de espin del 100 %, en los que
las paredes de dominio (DW') se pueden manipular o anclar para aplicaciones
magnéticas, electrénicas y espintrénicas [117].

3.1.2. Energia de canje

Para entender de manera sencilla el concepto de energia de canje (exchange)
se estudia como ejemplo la molécula de hidrégeno. El hamiltoniano de este
sistema se puede expresar como

h2

Por otra parte, segiin el principio de exclusion de Pauli, la funciéon de onda total
del sistema debe ser antisimétrica, o lo que es lo mismo, para que la funcién de
onda total tenga asimetria la parte espacial go(r_f, r_%) y la parte de espin y(1,2)
deben cumplir:

U(qr,q2) = (71, 73)x(1,2) (3:2)
(g2, q1) = —¥(q1,92) (3.3)

El estado fundamental del sistema puede ser singlete (antisimétrico, S = 0)
o triplete (simétrico, S = 1) dependiendo del valor de los autovalores més
pequenos asociados Eg y E¢. Para el caso de un sélido de N atomos, la diferencia
de energias en el estado fundamental se representa

U JH  ( H] W)
BB =T oy~ w wy (34

por tanto
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donde J es la integral de canje o intercambio.

72



3.1 Introduccion

3.1.3. Paredes de dominio en materiales ferromagnéticos

Para poder explicar la estructura de dominios de un material ferromagnético
se puede considerar que éste estd magnetizado en saturacién a lo largo de uno
de sus ejes faciles de imanaciéon. En este caso, los bordes del ferromagnético
generan un campo de desmagnetizaciéon que corresponde al campo del dipolo
magnético Hy y la energia magnetostatica es (Fig. 3.1):

E,=H, M (3.6)

Entonces, para minimizar la energia, el material se rompe en dominios magné-
ticos. Estos dominios no se alinean necesariamente con las fronteras de grano,
muchos dominios pueden existir dentro de un grano mas grande y varios granos
mas pequenos pueden pertenecer al mismo dominio magnético.

La formacién de dominios magnéticos se dispone de manera que la magne-
tizacion neta es cero en ausencia de campo magnético externo. Sin embargo,
al aplicar un campo magnético a la estructura multidominio anterior, se puede
conseguir la saturacién magnética a través del movimiento de paredes de do-
minio. El coste energético de este fendmeno es mas bajo que la rotacién de la
magnetizaciéon, la cual conlleva un alto coste de energia de anisotropia.

Las paredes de dominio son los limites entre regiones o dominios en los cuales
todos los espines se alinean en la misma direccién, por lo que en la pared, los
espines o dipolos magnéticos tienen que reorientarse. La reorientacion de los
espines sucede a lo largo del espesor de la pared y hay que tener en cuenta la
posicion del espin y el nimero de celdas unidad que este tarda en reorientarse,
ya que no lo hace de forma stbita, sino gradualmente. Para el caso de un par
de espines que giren en la pared, estos pueden tener dos orientaciones posibles,
por lo que existen cuatro combinaciones posibles: 11, 1/, .1, ll. Sin embargo
los niveles de energia de dos atomos cercanos se desdoblan debido a que Eg
# E; y esto hace que aparezca una separacién de energias proporcional a la
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Figura 3.1: Representacién esquematica de un ferromagnético magnéticamente saturado a
lo largo de un eje facil. H es el campo de desmagnetizacién [118].
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Figura 3.2: (a) Pared de dominio de 180° con energia de intercambio méxima. (b) Pared de
90° donde la energia de intercambio es cero.

integral de canje. La energia de canje de los dos espines depende, por tanto,
de dicha integral y del angulo que formen entre ellos:

Eup = —2J5, - Sy = —2J5%c0s0 (3.7)

donde J puede tomar valores positivos o negativos y S; y So son los momentos
angulares de espin. Cabe destacar que orientar dos espines en posicion antipa-
ralela tiene un coste muy alto de energia de intercambio. Por tanto, la energia
es maxima para paredes de 180° y es cero para paredes de 90° (Fig. 3.2).

Las DW se pueden clasificar en funcién del plano de rotacion de la imanacién.
Si los espines rotan en el plano de la pared se denomina pared de Block y por el
contrario, si los espines rotan en el plano perpendicular a la pared se denomina
pared de Neél. Como consecuencia, la anchura de las paredes es medible y
depende del namero de celdas unidad N que abarca. Si se considera una pared
de Block de 180° con N celdas unidad de anchura, el angulo entre espines
vecinos es § = /N y la energia de intercambio del par de espines se escribe:

2 2
50

AFey = Fup — Bl° = —2J8%0s0 + 2787 ~ 2]5°5 = ISP (39)

por tanto, la energia de intercambio total es la suma de la energia de intercam-
bio entre cada par de espines sobre N celdas unidad:

ARl — N g2 _ gge™ (3.9)
exr N2 N

Si a es la constante de red, la energia de intercambio por unidad de area de
la pared de Block de 180° es:

AEtotal 2
oy = ——g— = Jsz;;—N (3.10)
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Si N es muy grande, la expresiéon 3.10 tiende a 0. Esto indica que una pared
de espesor infinito es energéticamente favorable, lo que significa que no hay
presencia de dominios magnéticos y los espines se orientan aleatoriamente. En
el caso de los ferromagnéticos, esta situacioén no es posible ya que hay que tener
en cuenta que la energia de anisotropia se incrementa cuando los espines no
estan orientados en la direccién del eje facil de imanacién. Por tanto, el espesor
de la pared se determina por el balance entre la energia de intercambio y la
energia de anisotropia magnética. Si la energia de anisotropia uniaxial es:

E, ~ K,sen*0 (3.11)

donde 6 es el angulo que forman el espin y el eje facil y K, es la constante de
anisotropia. Asumiendo que en un dominio los espines se orientan a lo largo
del eje facil y en el dominio vecino se orientan en la direccion opuesta (pared
de 180°), se puede calcular la energia de anisotropia total de una pared de N
celdas unidad. Para este calculo se tiene en cuenta 6 = 7/N.

N
1 T 1 1 NK
Eéotal — ZKu86n29i ~ @Ku/o sen?0df = —K,—m = )
i=1

s 5o (3.12)

Si la constante de anisotropia es por unidad de volumen, la densidad de
energia de anisotropia total por unidad de area de la pared de Block se escribe:

il _ NEKua® _ NE,a
a 2 a? 2

o

(3.13)

Sumando las dos contribuciones, energia de intercambio y energia de aniso-
tropia magnética, se obtiene que la densidad de energia por unidad de area de
la pared de Block es:

72 NK,a
+

3.14
a’N 2 ( )

opw = 0%y + 0%y = JS?

Para obtener el espesor de la pared es necesario encontrar el niimero de
celdas unidad que minimiza la densidad de energia en la pared:

dopw J S22 N K,a
AN — N2g2 2

(3.15)
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(3.16)

El espesor 6 de la pared es el nimero de celdas unidad N por la constante
de red a, por tanto

2J

0=Na=mnS
a=m K.a

(3.17)

En el caso de que la muestra fuese mas pequena que el espesor de la DW,
consistiria en un monodominio magnético. Para la manganita 81 syio= 120 nm.

3.1.4. Curva de imanaciéon en ferromagnéticos

Los campos magnéticos necesarios para saturar magnéticamente dominios
individuales en materiales ferromagnéticos son pequenos, por lo que se puede
asumir que a campo cero los dominios estan completamente magnetizados pe-
ro la magnetizacién neta de la muestra es cero. Cuando se aplica un campo
magnético externo, los dominios que se encuentran orientados en la direccion
del campo, empiezan a aumentar de tamano a expensas de otros dominios.
Esto se consigue gracias al movimiento de las paredes de dominio, el cual es un
proceso con un coste bajo de energia. Si el campo magnético es suficientemente
grande, puede llegar a superar en magnitud a la energia de anisotropia y en-
tonces, la magnetizacion de los dominios se reorienta en la direcciéon del campo
aplicado. Si la energia de anisotropia es alta, es mas dificil mover las paredes
de dominio asi como cambiar la direcciéon de la imanacién en los dominios, re-
sultado en un campo coercitivo alto. En consecuencia, en términos de energia,
es mas costoso magnetizar el material a saturaciéon y, por lo tanto, también lo
es desmagnetizarlo de nuevo. El campo coercitivo puede aumentar como conse-
cuencia del anclaje de las paredes de dominio. Defectos y/o impurezas impiden
el movimiento de paredes y, por lo tanto, contribuyen a la coercitividad, lo cual
implica un area extensa en el ciclo de histéresis (Fig. 3.3). El drea de un ciclo
de histéresis es la energia que se disipa durante el proceso de magnetizacion -
desmagnetizacién - magnetizacion inversa.

Los materiales magnéticos, en general, se pueden clasificar en materiales
magnéticos blandos y duros. Dependiendo al grupo que pertenezcan, su ciclo
de histéresis magnética presenta algunas diferencias. Los materiales magné-
ticamente blandos son faciles de magnetizar y desmagnetizar, por lo que se
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-------- Ms

Hef © Hs

Figura 3.3: Ciclo de histéresis ferromagnético. De 0 a M se representa la curva de primera
imanacion.

emplean en aplicaciones en las que la direccion de la imanaciéon cambia cons-
tantemente. Ejemplos de ello son los dispositivos que operan en modo AC como
transformadores, generadores y motores. Por el contrario, los materiales mag-
néticamente duros son dificiles de magnetizar y desmagnetizar, por tanto se
usan para almacenamiento de informacion en discos duros.

3.2. Caracterizacion de la fabricacion de nanohilos

En este apartado se presenta la caracterizaciéon de la fabricacién de los na-
nohilos de manganita Lag 7Srg 3MnOs3 sobre sustratos de SrTiOs (100) descrita
en detalle en el capitulo 2. La preparacion de las muestras se realiza a partir
de peliculas delgadas epitaxiales de LSMO de aproximadamente 20 nm de es-
pesor que se crecen mediante pulverizacién catddica sobre sustratos de STO
en la Sala Limpia del CAI de técnicas fisicas de la Universidad Complutense

de Madrid (UCM).

3.2.1. Caracterizacion estructural: difracciéon de rayos X

Todas las peliculas delgadas de LSMO se caracterizan estructuralmente me-
diante difraccion de rayos X. En la Fig. 3.4-a se muestra el patréon de difraccion
0—20 (XRD), de una pelicula delgada modelo de LSMO. En la grifica se obser-
van las reflexiones correspondientes con la familia de planos (001) del LSMO
para angulos ligeramente mayores a los del sustrato de STO. Este espectro
XRD indica el crecimiento epitaxial de la capa de LSMO, y la existencia de
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Figura 3.4: (a) Reflexiones de Bragg correspondientes con la familia de planos (001) del
LSMO. (b) Espectro XRR de la misma muestra que en (a) cuyo espesor es 17nm.

oscilaciones de espesor finito muestran la alta calidad cristalina de la pelicula
delgada.

Para obtener una medida del espesor de la pelicula delgada de LSMO se
utiliza la medida de angulo bajo o reflectividad (XRR), que se representa en
la Fig. 3.4-b. Se observan oscilaciones de espesor finito que se originan en las
reflexiones que se producen en la superficie de la pelicula y en la interfase de la
pelicula-sustrato, las cuales son muy sensibles a la rugosidad en dichas super-
ficies [119]. Debido a que el cambio entre el indice de refraccién aire-pelicula
es mayor que el indice de refraccién pelicula-sustrato el amortiguamiento es
mas sensible a la rugosidad superficial de la pelicula. En la figura Fig. 3.4-b se
puede observar el espectro XRR de la misma pelicula de LSMO, cuyo espesor
es de 17 nm.

Figura 3.5: Representaciéon esquematica del nanodispositivo de LSMO (en verde) que se
compone del nanohilo, con una longitud de 70 pm y los seis contactos para las medidas
eléctricas.
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3.2.2. Litografia y caracterizacion morfolégica

Una vez que se tiene la pelicula delgada de LSMO se procede a la fabricacién
de la nanoestructura segin el patrén que se muestra en la Fig. 3.5. El diseno y
la transferencia del patron se realiza mediante litografia por haz de electrones
y procesos de comido o ataque hiimedo como se describe en la sec.2.3.1.1.
Una vez se finaliza la fabricacion de los hilos es necesario comprobar que el
proceso es satisfactorio y no dana las propiedades del material. En primer
lugar, se caracteriza la morfologia del dispositivo por medio de la técnica AFM
descrita en la sec. 2.2.2. El objetivo es obtener imégenes de la topografia para
comprobar que el hilo no esté danado, sea continuo, no sea rugoso y finalmente
para obtener sus dimensiones. La serie de imagenes SEM de la Fig. 3.6-a-c
muestran el detalle de la resina ma-N2403 después del proceso de revelado
sobre una pelicula delgada de LSMO. Se observa como el patréon del nanohilo
se ha trasladado satisfactoriamente a la resina, con una resoluciéon de hasta 100
nm (inset ¢). En la Fig. 3.7 se observa la topografia y perfil (AFM) de muestras
ya litografiadas y atacadas, donde se puede ver el nanohilo y unos contactos o
pads de LSMO sobre los que posteriormente se litografiaran contactos de Ag
con una segunda litografia 6ptica alineada, como se puede ver en el panel (d)
de la Fig. 3.6. En las imagenes de AFM se puede observar continuidad y poca
rugosidad de los nanohilos y de los perfiles se pueden obtener sus dimensiones.

3.2.3. Caracterizacion eléctrica de nanohilos de LSMO

Para obtener informacién sobre las propiedades eléctricas y magnéticas de
las manganitas se realizan medidas de transporte en funcién de la temperatura
y el campo magnético. En la Fig. 3.8 se observa que el comportamiento eléctrico
de peliculas de LSMO de este trabajo coincide con las reportadas para el mate-
rial bulk [120]. Este comportamiento es observado por Tokura y colaboradores
en 1996 [20]: para T' < Tyrie €l sistema presenta una fase metdalica ferromag-
nética mientras que para T > Toure la fase es aislante paramagnética. Esto
es consecuencia de que el LSMO es un 6xido fuertemente correlacionado, y su
mecanismo de conduccién se basa en el doble canje, por tanto, el transporte
electronico se caracteriza por la transicion metal-aislante determinada por su
temperatura de Curie, en bulk 360 K.

El siguiente paso es caracterizar el dispositivo eléctricamente para compro-
bar que las propiedades de la manganita LSMO se conservan tras el proce-
so de fabricaciéon ya que al ser un éxido correlacionado sus propiedades son
extremadamente sensibles a danos que se puedan producir por el procesado,
especialmente en el comido. Para ello se hace una segunda litografia 6ptica y se
evaporan contactos de Plata como se muestra en el panel (d) de la Fig. 3.6. La
Fig. 3.8 presenta la curva de resistividad en funcién de la temperatura de una
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Profile Width 1 = 100.6 nm

Figura 3.6: (a) y (b) Imagenes SEM de la resina negativa revelada para generar el dispositivo.
(c) detalle de la imagen SEM y su correspondiente perfil. (d) Imagen de microscopia 6ptica
de un nanodispositivo que se compone de un nanohilo y zonas de contacto de LSMO. En
la imagen se puede distinguir el patrén de LSMO y los contactos metalicos de plata que
se definen posteriormente mediante litografia éptica correctamente alineada.

pelicula delgada y la misma curva de un nanohilo. Al realizar estas medidas se
aplica un campo magnético en la direccién del hilo suficientemente alto como
para alinear los momentos magnéticos de forma paralela a la direcciéon del hilo
durante todo el ciclo de medida. De esta forma se compensan los defectos que
anclan la magnetizaciéon del material y, por tanto, hay menos contribuciones
a la magnetoresistencia que provengan del desorden. Como se muestra en la
Fig. 3.8 ambas graficas muestran un valor similar de resistividad en funciéon de
la temperatura, por lo que se puede afirmar que el proceso de fabricacién del
nanohilo no modifica las propiedades eléctricas de la manganita.

3.2.4. Magnetotransporte en nanohilos de LSMO
3.2.4.1. Caracterizacion de las paredes de domino

En primer lugar se realiza el estudio de un hilo de LSMO de 180 nm de an-
chura combinando varias técnicas, para caracterizar de la manera méas completa
posible su magnetotransporte. El inset superior de la Fig.3.9 es una imagen
AFM de la parte central del hilo, que muestra los contactos verticales y el
nanohilo horizontal. A la derecha se muestra el perfil del hilo, que reporta una
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Figura 3.7: Iméagenes de AFM de la topografia de muestras listografiadas y atacadas con

sus correspondientes perfiles.
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Figura 3.8: Comparacién de las curvas RT de un nanohilo de LSMO de 65 nm de grosor
(roja) y una pelicula delgada de 20 nm de espesor del mismo material.

altura de 15 nm y un grosor de 180 nm. Se toma este ultimo valor como la
anchura del hilo, teniendo en cuenta que suele ser un valor ligeramente sobre
estimado debido a la convolucién de la punta con el nanohilo. El panel princi-
pal de la Fig. 3.9 muestra la dependencia de la resistencia con la temperatura
del nanohilo. Se observa la disminucién tipica de la resistencia por debajo de
300 K de la fase ferromagnética del LSMO. Los altos valores de la resistencia
son consecuencia de la geometria reducida del nanohilo.
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Figura 3.9: Resistencia vs temperatura de un nanohilo LSMO. La figura superior es una
imagen de AFM del centro del nanohilo (en horizontal), y cuyo perfil a través del hilo
muestra una altura de 15 nm y una anchura de 180 nm. Los contactos verticales tienen
una anchura mayor que la del nanohilo, de 500 nm.

La Fig. 3.10 muestra la dependencia de la resistencia (medida a 4 puntas) con
el campo magnético del nanohilo de 180 nm de ancho, a bajas temperaturas (20
- 50 K), donde el LSMO tiene una polarizaciéon de espin del 100 %. Para valores
de campo H altos las curvas muestran el comportamiento tipico de AMR, pero
en campos bajos se observa un comportamiento sorprendente. Viniendo del
estado de saturacién, al invertir el campo magnético, el nanohilo presenta un
switching o conmutacion a un estado de mayor resistencia a campos bajos
(90 - 110 Oe), que se repite al invertir el signo del campo. El estado de alta
resistencia se mantiene hasta que se alcanza un campo superior (300 - 380 Oe),
en el que el nanohilo recupera el estado de resistencia en saturacién, mostrando
un comportamiento similar a la conmutacion de la resistencia en uniones tiinel
con electrodos ferromagnéticos. El estado de alta resistencia es robusto y se
puede observar a temperaturas de hasta 80 K. A temperaturas mas altas, el
estado de alta resistencia desaparece y sélo existe la contribucion de AMR
convencional, lo que indica que la polarizacién de espin del 100% del LSMO
puede jugar un papel en el origen del estado de alta resistencia. El hecho de
que ocurra un switching de la resistencia en el rango de baja temperatura,
muy similar al observado en las uniones de tiineles magnéticos, es inesperado
e interesante, ya que es un nanohilo LSMO continuo, y no hay ningtin otro
material aislante en el camino de los electrones.

Al realizar estas medidas se aplica una corriente de 30 wA que corresponde
a una densidad de corriente de 10° A/cm?, dos érdenes de magnitud menor
que la densidad de corriente necesaria para mover una pared de dominio, 10%
A/cm? [1]. Por lo tanto, se puede considerar que no se estd modificando el
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estado magnético del dispositivo con la inyeccién de corriente.
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Figura 3.10: Resistencia vs campo magnético de la parte central del nanohilo de LSMO
de 180 nm a 20, 40 y 50 K. La configuracién de medida de cuatro puntas se muestra en
el esquema superior izquierdo (I = 30 pA). Se observa una conmutacién de la resistencia
similar a la de una unién tinel magnética cuando se cicla el campo magnético.

Para investigar el origen del switching y del estado de alta resistencia en
el nanohilo, se realiza un estudio detallado del estado magnético del mismo
nanohilo con microscopia fotoelectrénica (PEEM) en el sincrotrén BESSY en
colaboracion con el Dr. Sergio Valencia. El detalle de las imagenes de XMCD
que se obtienen para diferentes orientaciones de la muestra, el haz sincrotron y
el campo magnético se presentan en el apéndice 1 (sec.3.6). En la Fig.3.11 se
presenta una seleccion de estas imédgenes XMCD junto con la curva de trans-
porte para analizar el estado magnético del nanohilo y el origen del aumento de
la resistencia. La primera fila de imagenes de PEEM, (Fig.3.11-b-e) muestra
los resultados con el campo magnético en la direccion del hilo y ambos forman-
do un angulo de 45° con el haz sincrotron. La senal XMCD es proporcional
a la proyeccion de la magnetizacién de la muestra en la direcciéon del haz, y
como el nanohilo y el contacto forman un angulo de 90° entre si, en el caso de
incidencia a 45° ambas proyecciones son iguales y el XMCD resultante es igual
de sensible a la magnetizacion a lo largo del nanohilo y a lo largo del contacto.
La imagen (c) corresponde al hilo saturado en campo negativo H = -300 Oe,
y aparece con la correspondiente componente negativa de XMCD roja, segiin
el codigo de colores de la Fig.3.11. Las flechas rojas de la cruz debajo de la
imagen (c) ilustran la orientacionde la imanacién en el nanohilo y el contacto.
En esta situacion, en el panel (a) se observa una resistencia de 93 K. En el
panel (d) se ve como al invertir el campo hasta el valor H = 275 Oe se genera
un dominio con proyeccion de la imanacién paralela al haz, que aparece con
XMCD azul. De esta manera se genera una pared de dominio en el nanohilo
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Figura 3.11: (a) Magnetorresistencia de la parte central del nanohilo de 180 nm a 50 K
medida en una configuracién de cuatro puntas. Los puntos negros muestran el barrido
del campo magnético ascendente y los puntos grises muestran el barrido descendente. (b)
Imagen XAS a 53 K obtenida en el PEEM que ilustra el dangulo de 45° entre el haz y tanto
el cable como el campo magnético. Imagenes superiores (c), (d) y (e): barrido ascendente
siguiendo la secuencia de medicién de la curva R-H, después de aplicar H= -750 Oe, con el
cédigo de color XMCD correspondiente indicado a la derecha. (d) y (e) muestran el detalle
de la inversién de magnetizacién en el hilo aumentando H. Las cruces inferiores de (c), (d)
y (e) son una representacién esquemadtica de la orientaciéon de magnetizacién en la cruz
que forman los contactos y el nanohilo correspondiente a la imagen XMCD superior. (f-i)
Mismo andlisis XAS y XMCD con el haz paralelo al nanohilo y el campo magnético. En
esta orientacion la magnetizacion en los contactos es perpendicular al haz y el XMCD es
nulo. (h, i) Detalle de la inversién de magnetizacién disminuyendo H. La serie completa
de imagenes se encuentra en el apéndice 1 (sec. 3.6).

muy cercana a la cruz con el contacto, que esta en el camino de la corriente al
medir transporte. De acuerdo con lo anterior, la curva de transporte muestra
un aumento de la resistencia en estos valores de campo magnético. Se sigue
aumentando el campo para conseguir saturacion positiva. Como las medidas
con campo magnético aplicado estan limitadas por el set up del PEEM a 300
Oe, se incrementa el campo hasta 750 Oe y se mide a 300 Oe para obtener la
imagen del panel (e). En este caso se observa todo el nanohilo en contraste azul,
confirmando la aniquilaciéon de la pared de dominio generada anteriormente.
La resistencia para este campo vuelve a tomar los valores de saturacion que
tenia antes del aumento.

El estudio del comportamiento magnético del nanohilo y la cruz en el PEEM
se completa analizando la serie de medidas XMCD de la Fig.3.11-f-i. En el
panel (f) se observa la imagen de XAS del nanohilo (en horizontal), orientado
esta vez en la misma direccién del haz sincrotréon y el campo magnético externo
H. En esta disposicion los contactos forman un angulo de 90° con el haz, con
proyeccion nula y tienen, por tanto, XMCD cero, color blanco. La secuencia
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del campo magnético es la misma: en la imagen (g) se observa el XMCD del
nanohilo saturado en campo positivo a H = 250 Oe, el nanohilo aparece con-
secuentemente en azul, y esta situacion corresponde al valor de resistencia en
torno a 93 KQ de la imagen (a) en los puntos grises. Se disminuye el campo
magnético hasta H = -250 Oe, y se tiene la imagen XMCD de (h), en la que
se ha generado un dominio con imanacion antiparalela al haz, y aparece en
XMCD rojo. La frontera entre el dominio paralelo azul y el antiparalelo rojo
esta otra vez en la cruz, indicando la importancia de la interseccion de los con-
tactos con el nanohilo en la generacién de la pared de dominio. En el esquema
inferior de la figura (h) se indica con flechas las orientaciones de la imanacién,
y c6mo en el contacto la anisotropia de forma hace que la imanacion esté a lo
largo del contacto vertical, y por tanto muestre un XMCD nulo (blanco). Esta
situacion con la pared de dominio en la cruz se corresponde en la curva R(H)
con el valor aumentado de la resistencia, aproximadamente 95 K¢). Para satu-
rar el nanohilo se disminuye el campo hasta -750 Oe y se vuelve a medir en H
= -250 Oe, obsevando en la imagen magnética todo el nanohilo con imanacién
en la direccion antiparalela al haz, y por tanto con color XMCD rojo. En este
estado saturado se suprime la pared de dominio y en la grafica R(H) se observa
la resistencia base del nanohilo, 93 K(Q.

Considerando las imégenes magnéticas de XMCD de la Fig. 3.22 del apén-
dice 1 (sec.3.6), se ve la generacion de paredes de dominio de 180° dentro del
nanohilo en los mismos campos magnéticos en los cuales se observa el cambio
o conmutacion de la resistencia en las medidas de magnetotransporte, y exac-
tamente en la region espacial entre los contactos verticales que se caracteriza
en las medidas de transporte de cuatro contactos. El origen del estado de alta
resistencia aparece como la resistencia de la pared de dominio en el nanohilo al
generar un dominio con proyeccién antiparalela en la interseccion del hilo y el
contacto al invertir el campo magnético, y tiene un valor de 2.4 K. Aumen-
tando méas el campo magnético, la pared de dominio se propaga hasta el final
del hilo y desaparece, recuperando el valor de baja resistencia.

La cruz que define la interseccién del hilo de 180 nm con los contactos de
500 nm es la region donde se observa la aparicion de la pared de dominio. Para
investigar la dindmica de la magnetizaciéon en esta region tan especifica del
hilo se realizan extensas medidas de MFM a 50 K en la misma muestra, con la
colaboracion de la Dra. Carmen Munuera del Instituto de Ciencia de Materiales
de Madrid (CSIC). La serie completa de medidas se muestra en el apéndice 2
(sec.3.7),y en la Fig. 3.12 se presentan las imagenes seleccionadas para analizar
la imanacion en la cruz al ciclar el campo magnético. La Fig. 3.12-a es la imagen
de topografia que se obtiene en el MFM, en la que se marcan las orientaciones
del hilo, los contactos y el campo magnético aplicado a lo largo del nanohilo.
El panel (b) muestra la imagen MFM de los polos magnéticos en la region de
la cruz del nanohilo y los contactos en saturacién positiva, H=1000 Oe, con un
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Figura 3.12: Estudio MFM a 50 K del mismo nanohilo de 180 nm medido en el PEEM. (a)
Imagen AFM que muestra la orientacién del campo magnético a lo largo del nanohilo y
los contactos perpendiculares. (b-f) Imégenes MFM del nanohilo para diferentes campos
magnéticos aplicados siguiendo medio ciclo de histéresis descendente. Los valores de H
se seleccionan para mostrar la rotacién de la magnetizaciéon en la cruz. Se incluye un
esquema al lado de cada imagen MFM para ilustrar la orientacién de la magnetizacién en
el nanohilo, los contactos y en la interseccién. (b) y (f) corresponden a saturacién positiva y
negativa respectivamente. La serie completa de imégenes MFM se encuentra en el apéndice

2 (sec.3.7).

codigo de colores en rojo y azul. En el lateral se representa esquematicamente
la orientacion de la imanacion a lo largo de la direccion positiva del campo en
el nanohilo y en el contacto. El panel (¢) muestra la imagen de MFM de la
region de la cruz en remanencia, H = 0 Oe. Se observa que los polos magnéticos
han desaparecido en el contacto, por lo tanto su imanacién esta en la direccién
del contacto, como se indica en el esquema. El nanohilo tampoco presenta
polos magnéticos, manteniendo su imanaciéon en la direcciéon y sentido de la
imanacién de saturacion. Sin embargo, en la cruz si se aprecian diferencias con
(b), con una pequenia rotacién de la imanacién en la regién central hacia la
izquierda. El panel (d) es la imagen MFM correspondiente a la inversion del
campo magnético con un valor de H = -200 Oe. En esta imagen se aprecia como
la imanacién en la cruz se ha girado, de forma que ahora los polos positivos
azules estan a la izquierda de la cruz, mientas que antes estaban a la derecha.
Aparecen ademaés zonas azules en el nanohilo proximas a la cruz, lo que indica
la presencia de una pared de dominio que se genera por la rotacién de la
imanacién en la interseccién, conforme se representa en el esquema de la cruz.
En el panel (e) se ha disminuido el campo hasta los H = -300 Oe, y la imagen
MFM muestra que la rotacion de la imanacion en la cruz ha terminado, no se
observan polos en el nanohilo y las paredes de dominio han desaparecido. El
esquema de la orientacién de la imanacién se muestra al lado de la imagen de
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MFM. Finalmente, el panel (f) es la imagen de MFM de saturacién negativa, H
= -1000 Oe, en la que tanto el nanohilo como los contactos estan orientados en
la direccién y sentido negativos marcados por el campo magnético. El analisis
de MFM explica el papel fundamental que tiene la regién de interseccion del
nanohilo con los contactos en la generaciéon de la pared de dominio. En esta
region compiten la anisotropia magnetocristalina, cuyo eje facil es la direccién
(110) y la anisotropia de forma del nanohilo y del contacto, posibilitando la
rotacion de la imanacion. De esta forma, la cruz es la zona en la que se genera
preferentemente la inversion de la imanaciéon, dando lugar a las paredes de
dominio.

La competicion entre las distintas energias involucradas en la creacion de
paredes de dominio en la cruz del nanohilo de LSMO puede ser simulada tedri-
camente. Para entender mas en profundidad la respuesta de los nanohilos frente
a un campo magnético se reproducen la morfologia y condiciones de medida
del dispositivo mediante simulaciones micromagnéticas. Estas simulaciones se
realizan en colaboracién con la Dra. Sandra Ruiz y el Dr. Lucas Pérez del De-
partamento de Fisica de Materiales de la UCM. Para ello se utiliza el software
MuMazx? [121] y se toma como referencia las dimensiones del dispositivo real,
simulando un nanohilo de 150 nm de anchura y un contacto de 300 nm. Se
emplea un tamano de celda de 4 nm tanto en x como en y y se definen (110)
y (-110) como direcciones faciles de anisotropia magnetocristalina.

Las simulaciones consisten en ciclos de histéresis partiendo de saturacion y
variando el campo magnético de -1500 Oe hasta 1500 Oe con pasos de 30 Oe.
El campo se aplica en la direcciéon del hilo y se anade una pequena contribu-
cién de campo en otra direccion (de un 5 %) para simular posibles desviaciones
del campo en las medidas experimentales. Los parametros que se utilizan son:
constante de canje 3 - 1012 J/m, imanacién de saturacién 400 - 103> A/m y an-
isotropfa -9 - 102 J/m3. El campo se aplica paralelo a la direccién del hilo. Los
resultados se muestran en la Fig. 3.13 en una disposicién parecida a un ciclo de
histéresis y siguiendo el sentido del campo magnético indicado en las flechas.
En este caso, el cdédigo de color es también rojo-azul donde azul corresponde a
imanacion positiva y rojo a negativa. Tanto en el semiciclo positivo como en el
negativo, al invertir el campo magnético la imanaciéon del nanohilo se empieza
a invertir en la regién de la cruz, y se genera una pared de dominio de 180°
como consecuencia de que la anisotropia de forma del nanohilo es més robusta
por su menor anchura que la del contacto, y no permite que la imanacién rote
en el hilo pero si en la cruz. Esta pared de dominio de 180° se propaga por
el nanohilo al seguir ciclando el campo magnético. La simulaciéon reproduce
exactamente la dindmica de inversion de la imanacién de las medidas magnéti-
cas de XMCD y MFM. El proceso de inversiéon de magnetizacion es controlado
por la generacién de una pared de dominio en la cruz, que se propaga hasta el
final del nanohilo, aniquilandose cuando el hilo de LSMO se satura. Los valo-
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Figura 3.13: Simulaciones micromagnéticas del estado de la imanacién en diferentes estados
del ciclo de histéresis de un nanohilo de LSMO de 150 nm y el contacto de 300 nm, recorrido
en el sentido que marcan las flechas. La imagen central representa los ciclos de histéresis
del hilo (rojo) y del contacto (azul).

res de los campos magnéticos para la nucleacién y aniquilacion de la pared de
dominio que se obtienen en la simulacién son muy similares a los observados
experimentalmente. En el centro de la Fig. 3.13 se muestra el ciclo de histé-
resis simulado en el nanohilo (rojo), con campos coercitivos de alrededor de
200 Oe. En la simulacion la pared de dominio una vez generada no es estable
y desaparece en cuanto se cambia el campo magnético. En el mundo real, en
la interseccion del contacto con el nanohilo hay defectos y centros de anclaje
que retienen durante un pequeno intervalo de campo magnético la pared de
dominio en torno a la cruz, obteniéndose la conmutacion de la resistencia que
se observa en las curvas de magnetorresistencia RH.

3.3. Diseiio de paredes de dominio en nanohilos

Una vez se ha entendido la generacion de paredes de dominio en la cruz del
nanohilo de LSMO y la dindmica de la inversiéon de la imanacién, se puede op-
timizar dicha generacion de DW de 180° en diferentes nanohilos. Por una parte
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se puede buscar la méxima resistencia y estabilidad de la pared disminuyendo
la anchura del nanohilo hasta el limite de la resolucion de la litografia, en este
caso 65 nm. Por otro lado, se puede buscar anclar esta pared de dominio muy
resistiva en nanohilos en los que en el ciclo de medida de la RH no presen-
ta el aumento de resistencia correspondiente. A continuacion se presentan los
resultados para nanohilos correspondientes a 65 y 200 nm de anchura.

3.3.1. Nanohilo de 65 nm

Se presenta la caracterizacién del transporte magnetoeléctrico para un na-
nohilo de 65 m de anchura, cuya morfologia se observa en la Fig. 3.14. En este
nanohilo la anchura es menor que la longitud experimental encontrada para la
pared de dominio, y por tanto se espera aumentar el efecto de la conmutacion
de la resistencia al ciclar el campo. Se observa también en la figura que al
estar en el limite de nanofabricaciéon del sistema de litografia, los bordes de la
nanoestructura son mas rugosos.

Para estudiar el transporte de los nanohilos se utiliza la configuracion de
cuatro contactos que permite corregir la resistencia entre la manganita y el
contacto de plata. En algunos casos no todos los contactos estan operativos, y
se utiliza una configuracion de tres o incluso de dos puntas. Comparando los
valores de ambas medidas en la misma muestra, la resistencia de contacto de
la plata con el LSMO es del orden de cientos de Ohmios, al menos dos 6rdenes
de magnitud inferior a las resistencias de los nanohilos que se estudian y, por
lo tanto, la resistencia de contacto no afecta a las conclusiones que se extraen

Z[nm]

[ P P NP Y IO I I I
0 50 100 150 200 250 300 350 400

X[nm]

Figura 3.14: Imagen de topografia de AFM de un nanohilo de 65 nm (izquierda) con su
correspondiente perfil (derecha).
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de las medidas de dos y de tres puntas.

Se presenta en la figura Fig. 3.15-a la curva RH del nanohilo a 50 K con el
campo aplicado a lo largo de la direccién del hilo. Los puntos negros son el
barrido aumentando el campo magnético y los grises corresponden al barrido
disminuyendo el campo. El nanohilo tiene una resistencia base de 92 K2, y se
observa la conmutacién a un estado de alta resistencia, en torno a 98-100 K{2
al invertir el signo del campo magnético y generar, por tanto, una pared de
dominio en el nanohilo, como se ve en el apartado anterior. Esto sucede para
valores de campo magnético de 250 Oe, similares pero ligeramente mayores
que los que se observan en el primer nanohilo, indicando el mismo mecanismo
de generacion de la pared de dominio. Sin embargo, la vuelta al estado de
resistencia normal se consigue a valores de campo mucho mayores en este hilo
de 65 nm de anchura, por encima de 1500 Oe. Entre estos dos valores tan
diferentes de campo se observa ademas una dependencia de la resistenciadel
nanohilo que disminuye linealmente al aumentar el campo magnético. Esta
disminucion lineal, es similar a la que se obtiene en un fenémenode rotacién de
la imanacion, y esta de acuerdo con el proceso de generacion de una pared de
dominio en las inmediaciones de la cruz, y la posterior rotacién de la imanacion
en la cruz para propagar y finalmente aniquilar la DW. Se confirma que el
incremento de la resistencia por la generaciénde la pared de dominio en el
nanohilo se ha aumentado al reducir la anchura del hilo, y también que la
rugosidad en la nanofabricacién de este hilo tan delgado aumenta el anclaje de
la pared de dominio que ahora es estable en un rango de campos magnéticos
extremadamente grande, en el orden de 1500 Oe.

En la Fig. 3.15-b se presenta la variacion de la resistencia al ciclar el campo
magnético a una corriente de 1yA y a temperaturas constantes en el rango 50-
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Figura 3.15: (a) Magnetorresistencia de un nanohilo de 65 nm de ancho, en la configuracién
de medida de tres puntas que se especifica en el inset, a 50 K y con una corriente de 1pA.
El barrido ascendente del campo magnético se presenta en puntos negros y el descendente
en puntos grises. (b) Magnetorresistencia normalizada a diferentes temperaturas medidas
a 1pA.
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250 K, normalizada a la resistencia a campo cero para mejor visualizacion. Se
observa que el estado de alta resistencia generado por la pared de dominio de
180° disminuye al aumentar la temperatura, y deja de observarse por encima
de 150 K. A estas temperaturas la polarizaciénde spin del 100 % se ha perdi-
do en el LSMO, y la magnetorresistencia estd dominada por la contribucién
AMR (curva roja de 250 K), indicando una vez més la importancia del com-
portamiento medio metal en esta conmutacién de la resistencia. En la figura
se observa que asi como el primer campo de generacién de la DW se mantiene
estable en la parte de la RH con campos positivos, el segundo campo de aniqui-
lacion de la pared disminuye fuertemente con la temperatura, pasando de 1660
Oe a 50 K a 430 Oe a 150 K. Se observa, por tanto, que el rango de campos
magnéticos en los que la pared es estable disminuye con la energia térmica.

3.3.2. Nanohilo de 200 nm

En este experimento se pretende estabilizar la pared de dominio de 180° en
un nanohilo que no presenta la conmutacion de la resistencia observada en los
hilos anteriores. En la Fig. 3.16 se presenta una imagen de AFM con el perfil
correspondiente. Al medir las caracteristicas R(H) haciendo un ciclo completo
en el campo magnético, la resistencia permanece plana salvo unos pequenos
aumentos de 250 €2 para los campos + 45 Oe, lo que supone una pequena
magnetorresistencia del 0.5%. Este aumento tan pequefio no puede deberse
a una frontera de dominio de 180°, pero la existencia de una variaciéon de la
resistencia indica que se puede estar generando una DW de angulo cercano a
90° al invertir la imanacion del hilo, y por lo tanto con una resistencia baja.

b
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Figura 3.16: Imagen de topografia de AFM de un nanohilo de 200 nm (izquierda) con su
correspondiente perfil (derecha).

91



Capitulo 3 Paredes de dominio en nanohilos de LSMO

421, ,  T=7K
41 1
41 1 g 40 :f’
_ ¥  J e
% 40+ ?gooo 41500 0 1500 l
E H (Oe)
394
381 - =
-3000 -2000 -1000 0 1000

H (Oe)

Figura 3.17: Ciclos menores positivos y negativos de un hilo de 200 nm de ancho a 7 K
y 10 pA. La curva roja muestra un barrido ascendente hasta el primer cambio de resis-
tencia a 40 Oe y de nuevo a saturacién negativa, mostrando un aumento del 8% en la
magnetorresistencia y el retorno a los valores previos de resistencia a -40 Oe. La curva
azul muestra el barrido descendente hasta -50 Oe y de regreso a la saturacién positiva
mostrando el retorno al estado inicial a 40 Oe. El inset muestra la magnetorresistencia
de un ciclo menor incompleto, en azul el barrido descendente desde la saturacién positiva
hasta -40 Oe, en ese valor se invierte la variacién del campo, aumentando y deteniéndose
antes de la segunda conmutacién de la resistencia. En naranja, la disminucién de la mag-
netorresistencia después de disminuir el campo magnético desde 40 Oe, antes del segundo
cambio de resistencia. Se observa que los datos siguen exactamente la dependencia anterior
de la resistencia con H. En la imagen de la derecha se muestra el esquema de medida a 3
puntas en la cruz del nanohilo con los contactos.

Teniendo en cuenta que después de la generacién de la pared de dominio se ha
observado la rotacién de la imanacion en la cruz, se puede variar la historia
magnética de la muestra para rotar en sentido contrario y buscar la pared de
dominio de 180°.

En la Fig. 3.17 se presenta la magnetorresistencia de la cruz nanohilo - con-
tactos perpendiculares, variando el campo magnético siguiendo un ciclo menor.
Las medidas se realizan a tres puntas como muestra el esquema de la imagen
de la derecha. La curva roja muestra un barrido ascendente empezando en
campo negativo (saturacion, 38.5 KQ) hasta el pequeno cambio de resistencia
a 40 Oe cuando se genera la pared de dominio. En este punto se disminuye
el campo magnético hasta saturacién negativa. La resistencia muestra un acu-
sado aumento al disminuir H, que supone un 8 % en la magnetorresistencia.
Al pasar por el campo coercitivo en -40 Oe la resistencia cae abruptamente al
valor previo de resistencia de saturacién. La curva azul muestra la variacion
de la resistencia con la misma secuencia de campo magnético pero empezando,
esta vez, en saturacion positiva. Se disminuye el campo hasta -50 Oe y des-
pués se regresa a saturaciéon positiva. La magnetorresistencia se comporta de
manera idéntica, aumentando después del primer campo coercitivo negativo y
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cayendo a los valores previos del estado saturado positivo a 40 Oe. Con es-
ta secuencia de campo magnético parecida a un ciclo menor desde saturacion
es posible generar una pared de dominio con una enorme magnetorresistencia
del 8 %. Aunque la imagen magnética microscépica de la cruz no se ha medi-
do todavia, el comportamiento cualitativo sigue lo observado en los nanohilos
anteriores, y se puede asignar el aumento de la resistencia a la rotacionde la
imanacién en la cruz. Al invertir el campo magnético se aumenta el angulo de
la pared de dominio hacia 180°, y se consigue el correspondiente aumento de la
resistencia. La estabilizacién de la DW y el proceso de rotaciéon se mantienen
al aumentar la temperatura hasta 150 K, de acuerdo con lo observado para
el nanohilo de 65 nm. Se puede comprobar que la rotaciéon de la imanacion
es robusta y reversible haciendo una segunda medida basada en la secuencia
anterior, pero invirtiendo el campo magnético una segunda vez para evitar el
cambio al estado de saturacion. En el inset de la figura Fig. 3.17 se muestra la
magnetorresistencia de este “ciclo menor incompleto”. En azul se presenta el
primer barrido de campo H descendente desde la saturacion positiva hasta -40
Oe, y luego el segundo barrido aumentando el campo hasta 30 Oe, antes de
la segunda conmutacion de la resistencia. En naranja se representan los datos
de resistencia disminuyendo el campo magnético desde 30 Oe hasta saturacion
negativa. Se observa que la disminucién de la resistencia después de disminuir
el campo magnético desde los 30 Oe sigue exactamente la dependencia de los
puntos azules, cuando se ha aumentado el campo desde -40 Oe.

3.4. Discusion de resultados

Tanto el analisis del transporte con campo magnético del hilo de 180 nm con
la completa caracterizaciéon magnética, como las simulaciones micromagnéticas
y las medidas de magnetotransporte en los hilos de 65 y 200 nm, evidencian la
nucleacién de paredes de dominio de 180° en la cruz del nanohilo. La generaciéon
de la DW origina el estado de alta resistencia en la curva RH y la posterior
conmutaciéon de la resistencia al estado normal al aniquilar dicha pared, dando
como resultado una curva RH similar al caso de una unién tinel magnética.

A continuacién se analizan los valores obtenidos para la pared de dominio
de 180° y asi, compararlos con los valores reportados en muestras similares.
El valor de resistencia, AR = 2400 €2 que se obtiene para el nanohilo de 180
nm, asi como el valor de MR = R(H)-R(0)/r@0) MR = 2.6 % es inesperada-
mente alto para una pared de dominio. La resistencia por unidad de area de
la pared es 8.6 1020Qm? a 50 K y una corriente de 10 LA, un valor simi-
lar pero ligeramente mayor que el reportado previamente por otros autores,
2.5 - 10713Qm? [122,123]. Para los hilos con paredes de dominio optimizadas de
200 y 65 nm se encuentra un valor atin mayor de la magnetorresistencia, del 8

93



Capitulo 3 Paredes de dominio en nanohilos de LSMO

3.00 3.25 3.50 3.75 4.00 4.25 4.50
Lo v b v b o by v by a |

130 a
1.40
1.50 n - b | | | | | |

A — X_0282_XMCD_FPR
1.60 | ]
170 - 40 -
180 . i
1.90

. o

2,00 % o4 B
2.10
2.20 -20 B
230
2.40 40 T T T T T T 3
250 0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30
260 .
270 tDW (20-80%) = 120 nm
280
290 X_0282_XMCD
3.00

Figura 3.18: Detalle de la imagen XMCD de una pared de dominio de 180° y perfil de la
magnetizacién mostrando el grosor de la pared en el nanohilo de LSMO.

y 9% respectivamente.

Otro parametro de estudio de la DW es su anchura, se puede hacer una
estimacién de la misma con las imagenes obtenidas por PEEM a maximos
aumentos. La Fig. 3.18-a presenta una imagen de XM CD de la pared de dominio
de 180° que se produce al invertir la imanacién en el nanohilo. El perfil de la
magnetizacién en la direccién perpendicular a la pared (Fig. 3.18-a) se muestra
en el panel b. Se observa un espesor de t = 120 nm, definido por el criterio de
variacién maxima de magnetizacién del 20 al 80 %. Este valor esta de acuerdo
con el ancho extraido de las simulaciones micromagnéticas, t = 80 nm. Trabajos
anteriores reportaron una anchura de paredes de dominio de 180° de t = 62 nm
en tiras de LSMO de 80 nm de altura y tamaifio micrométrico (1x5 um?) [123].
Este valor concuerda bien con el resultado, teniendo en cuenta el mayor tamano
de la estructura del LSMQO. También se han reportado medidas de pared de
domino en una pelicula delgada de 200 nm de LCMO, obteniendo un valor de
38 nm [124].

La longitud de 120 nm para una pared de domino de 180° es una restriccion
muy severa para el doble intercambio responsable del ferromagnetismo y el
comportamiento metalico del LSMO. Significa que la magnetizaciéon tiene que
rotar un angulo de 5-6° por celda unidad (0,39 nm), lo que sin duda puede afec-
tar al transporte de carga del LSMO. De esta forma la resistencia del nanohilo
aumenta cuando se nuclea la DW de 180° y disminuye al valor anterior cuando
se aniquila. Dado que las manganitas tienen una fuerte tendencia a segregarse
en fases, es natural considerar una fase aislante del LSMO dentro de la pared.
Sin embargo, las medidas de corriente frente a voltaje no muestran evidencia
de tunel a través de una fase LSMO aislante, y el rango de temperatura de
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este comportamiento indica que la polarizacién de giro del 100 % del hilo esté
correlacionada con el estado de alta resistencia.

3.5. Conclusiones

En este capitulo se fabrican diferentes nanohilos de LSMO para generar y
caracterizar paredes de dominio de 180°, que muestran una alta magnetorre-
sistencia y tienen aplicacion en tecnologias para electronica y espintronica. Las
conclusiones mas importantes que se encuentran son las siguientes:

Se optimiza una ruta de fabricaciéon de nanodispositivos de LSMO basados
en un patréon que se compone de un nanohilo y dos contactos verticales de
mayor anchura. Se mantienen las propiedades intrinsecas del LSMO tras el
proceso de fabricacion y se consigue un dispositivo operativo con un nanohilo
de 65 nm de anchura, en el limite de la resolucién del equipo de litografia por
haz de electrones.

Se realiza un completo estudio experimental de un nanohilo de 180 nm com-
binando diferentes técnicas en la misma muestra para caracterizar y entender
su comportamiento magnetorresistivo. El transporte eléctrico a 50 K, caracteri-
zado en medidas RH con campo en la direcciéon del nanohilo, muestra una con-
mutacion a un estado de resistencia elevado, al invertir la imanacién ciclando
el campo magnético, que supone una magnetorresitencia del 2.6 %. Este estado
sobrevive en un pequeno rango de campos magnéticos y desaparece cuando el
nanohilo estd en saturacién magnética. El comportamiento magnético del na-
nohilo se investiga tanto con imagenes de XM CD obtenidas en el PEEM como
con medidas de MFM, realizadas a 50 K. Ambas medidas demuestran que el
aumento en la resistencia aparece como consecuencia de generar una pared de
dominio de 180° en la cruz que forma la interseccién del nanohilo de 180 nm
con los contactos perpendiculares de 500 nm. Al invertir el campo magnético
la imanacién gira en esta regién y se nuclea la pared de dominio de 180°. La
pared sobrevive y se propaga al continuar con el ciclo de campo magnético y
finalmente desaparece cuando el nanohilo se satura y se vuelve monodominio.
Simulaciones micromagnéticas, teniendo en cuenta la anisotropia magnetocris-
talina y la anisotropia de forma del dispositivo, reproducen fielmente el proceso
de nucleacién y propagacion de la pared de dominio de 180°. Por tanto, la pared
se crea en la cruz como consecuencia de la competicion entre las anisotropias
de forma del hilo y el contacto.

Se presenta también el estudio del magnetotransporte de un hilo de anchura
minima, 65 nm. En este hilo se optimiza el efecto del aumento de la resistencia
al invertir la imanacién, consiguiendo una magnetorresistencia maxima del 9 %.
Ademas se aumenta el segundo campo de conmutacién de la resistencia de 200

95



Capitulo 3 Paredes de dominio en nanohilos de LSMO

Oe a 1660 Oe, probablemente efecto de una mayor rugosidad en el nanohilo
como consecuencia de estar en el limite del proceso de nanofabricacién. En el
estado de alta resistencia se produce una disminucién de la misma al continuar
con el ciclo del campo magnético que se asocia al proceso de rotacion de la
imanacion en la zona de la cruz.

Se analiza un nanohilo de 200 nm el cual presenta una muy baja magneto-
rresistencia (0.5 %) como se observa la RH siguiendo la secuencia del campo
magnético de un ciclo de histéresis . Teniendo en cuenta el proceso de rotacion
de la imanacién en la cruz descubierto con el MFM, se ha medido la curva RH
siguiendo una secuencia de doble inversiéndel campo magnético para conseguir
una pared de dominio de 180° y maximizar la magnetorresistencia. De esta
forma se consigue observar el aumento de la resistencia siguiendo el proceso de
rotacién de la imanacion, que es un proceso robusto y reproducible, y aumenta
la magnetorresistencia en més de un orden de magnitud, hasta el 8 %.

La caracterizacion de la frontera de dominio con XMCD a 50 K permite
estimar una anchura de la pared de 180° para el LSMO de 120 nm,de valor
que es comparable con las anchuras reportadas en tiras y peliculas delgadas
de LSMO. Asimismo, el producto resistencia por drea RA = 8.6 - 10°2Qm? es
comparable y ligeramente mayor que los de la literatura.

Entender la generacion y estabilizacion de paredes de dominio de 180° en
nanohilos del medio metal LSMO utilizando la competicion de anisotropias de
forma del nanohilo con un contacto mas ancho perpendicular a él resulta de
enorme interés y abre la puerta al diseno de dispositivos avanzados para su
aplicacion en espintronica.

3.6. Apéndice 1: Estudio de imagenes de XMCD en

En este apéndice se presenta la caracterizacion magnética completa del na-
nohilo de 150 nm con todas las imagenes XMCD obtenidas en el PEEM en
colaboracion con el Dr. Sergio Valencia del sincrotron BESSY. La muestra se
mantiene a 50K después de un proceso de enfriamiento sin campo, ZFC. Se
presentan tres series de medidas, dependiendo del angulo con el que incide el
haz sobre el nanohilo en el plano de la muestra. Como la senal XMCD es la
proyeccion de la magnetizacion en la direccion del haz en el plano de la mues-
tra, y el nanohilo y el contacto forman un angulo de 90° entre si, en el caso de
incidencia a 45° ambas proyecciones son iguales (cos 45°) y el XMCD resul-
tante se observa con la misma intensidad tanto para el nanohilo como para el
contacto. Si la incidencia es a 0° sobre el nanohilo, el XMCD que resulta para
el nanohilo es méximo y minimo para el contacto (Fig.3.19), mientras que si
la incidencia es a 90° sobre el nanohilo, las imédgenes XM CD serédn tinicamente
sensibles al magnetismo de los contactos.
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Figura 3.19: Esquema de la incidencia del haz sobre el nanohilo y el contacto. (Izquierda)
Incidencia a 45°. (Derecha) Incidencia a 0°.

En la Fig. 3.20 se presenta la serie de imagenes XMCD con el haz de rayos X
incidiendo a 45° del nanohilo en el plano de la muestra, como muestra Fig. 3.19-
a. El campo se aplica en el plano en la direccién del nanohilo, y las medidas
se hacen aplicando la secuencia de campo magnético H desde 0 a 300 Oe (sin
llegar a saturar), posteriormente se vuelve a 0 para después saturar a -750 Oe,
y medir a -300 Oe en saturacion. Finalmente se aumenta el campo hasta llegar
a saturacién positiva a 750 Oe, pero se mide a 300 Oe por la limitacion del

0.15

0.10

S
Cd

Figura 3.20: XMCD de un nanohilo de 150 nm de anchura con haz incidente a 45°. (a)
Esquema de las condiciones de incidencia del haz y el campo aplicado. (b-o) Ciclo de
campo magnético a 51 K.
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montaje experimental. Esta serie de imagenes tiene el cédigo de color XMCD
especificado en el lateral derecho, azul proyeccién paralela al haz y rojo per-
pendicular al haz. Los campos magnéticos se especifican en cada imagen, y la
secuencia de medida se indica con flechas.

Las caracteristicas de cada panel en la Fig. 3.20 son:

Panel b: Se observan los dominios magnéticos que tiene el dispositivo tras ZFC,
en este caso muestran el dispositivo virgen.

Panel c: Se mantienen los dominios magnéticos iniciales.

Panel d: A 300 Oe la magnetizacién del hilo se alinea con el campo mientras
que la del contacto presenta dominios con magnetizacién antiparalela. La an-
isotropia de forma hace que con un pequeno campo magnético se favorezca la
magnetizacién en la direcciéon del nanohilo. Por el contrario, en el contacto el
campo estd aplicado en la direccién perpendicular, y la anisotropia de forma
dificulta, en este caso, la orientacién de la imanacién hacia el campo.

Paneles e-g: Se disminuye el campo sin llegar a saturar totalmente el nanohilo
en campo positivo. De nuevo, la anisotropia de forma domina la orientacién de
los momentos magnéticos. Al disminuir el campo, la magnetizacion en el hilo se
mantiene a lo largo del mismo excepto en el centro. A 250 Oe el contraste azul
se empieza a debilitar en la cruz debido a la anisotropia de forma del contacto
que forma 90° con el nanohilo y provoca una reorientacién de la imanaciéon. El
contraste blanco en la cruz anticipa que esta regién va a ser donde se forme la
pared de dominio. A 200 Oe y a campo 0 el contraste rojo se intensifica en el
contacto debido otra vez a la anisotropia de forma del contacto que orienta la
imanacién en su direccién.

Panel i: Al invertir el campo magnético hasta -250 Oe se genera un dominio
con imanacion invertida en el nanohilo, que aparece en contraste XMCD rojo.
Este dominio esté localizado a un lado de la cruz, pero al otro lado se mantiene
la imanacion paralela al haz en contraste XMCD azul. La imanaciéon en el hilo
empieza a invertirse, pero el campo no es suficientemente intenso como para
conseguir rotarla completamente y se crea una pared de dominio en la cruz,
que es lo suficientemente estable como para poder observarla. Este instante se
traduce como un incremento de la resistencia en las curvas RH medidas para
la misma muestra.

Panel j: Se disminuye el campo hasta saturacién negativa y el contraste rojo
de las figuras evidencia la orientacion antiparalela de la imanaciéndel nanohilo
respecto del haz. Por tanto, la imanacion de todo el hilo se encuentra alineada
con el campo magnético negativo y la DW ha sido aniquilada. En la curva
RH esta situacion de saturacion corresponde a recuperar el valor normal de la
magnetorresistencia.
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Paneles j,k: Al aumentar el campo desde saturacion negativa hasta cero se man-
tiene la misma situaciéon magnética, con la imanaciéon del nanohilo orientada
antiparalela al haz.

Panel m: Al invertir el campo magnético hasta un valor de 250 Oe se crea un
dominio con la imanacién invertida respecto del de la saturacion negativa, que
tiene proyeccién positiva respecto al haz, y que aparece en contraste XMCD
azul. Se genera una pared de dominio (azul-rojo) en el nanohilo en un lateral
de la cruz con el contacto, que supone el aumento de la resistencia en las curvas
de RH medidas para el mismo valor del campo magnético.

Panel n: Al aumentar el campo hasta 300 Oe se propaga la pared de dominio
de forma que aumenta el dominio paralelo al campo magnético y disminuye el
dominio antiparalelo. Se confirma la supervivencia de la DW en un cierto valor
de campo magnético de 250-300 Oe, como se observa en las curvas RH, en las
que el estado de alta resistencia es estable y reproducible.

Panel o: Se consigue saturar la muestra aumentando el campo a 750 Oe, pero
midiendo a 300 Oe por limitaciones experimentales. Se observa el nanohilo en
azul, la pared ha desaparecido y se recupera, por tanto, el estado de resis-
tencia normal en las curvas RH, reproduciendo fielmente el comportamiento
magnetorresistivo observado.

En la Fig. 3.21 se presentala serie de medidas XMCD del hilo de 150 nm con
el haz de rayos X incidiendo a 0° respecto del nanohilo, como se muestra en
la Fig.3.19-b y en el panel (a) de la Fig.3.21. En esta orientacién solamente
hay contraste XMCD a lo largo del hilo y no en la direccién del contacto, que
forma un angulo de 90° con el haz. De forma analoga al ciclo anterior se inician
las medidas con un ZFC'y se realiza la secuencia de medida: cero - saturaciéon
positiva -campo cero - saturacion negativa.

Las caracteristicas de cada panel son las siguientes:

Panel b: En el estado inicial el nanohilo esta roto en dominios magnéticos, por
lo que se observa un dominio con XMCD negativa en rojo a la izquierda de la
imagen y un dominio con XMCD positiva en azul a la derecha. Teniendo en
cuenta la anisotropia de forma del nanohilo estas imanaciones estan a lo largo
de la direccion del hilo, y se observa por tanto una pared de dominio de 180°
rojo-azul. Los contactos aparecen en color XMCD blanco, que corresponde a
tener una imanacién perpendicular al haz. Como se observa en la serie anterior,
la anisotropia de forma del contacto hace que la imanacién se ponga a lo largo
de su direccién y tenga, por tanto, proyeccion nula en la orientacion del haz y
el nanohilo.

Panel c: Al aumentar el campo hasta 250 Oe, se mueven las paredes de dominio
aumentando el nimero de dominios que estan orientados en la direccion del
campo magnético. De esta forma el contraste en el nanohilo es practicamente
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Figura 3.21: XMCD de un nanohilo de 150 nm de anchura con haz incidente a 0°. (a)
Esquema de las condiciones de incidencia del haz y el campo aplicado. (b-o) Iméagenes
XMCD del nanohilo y los contactos con el campo H especificado en cada figura, siguiendo
la secuencia que marcan las flecas, a 51 K.

azul exceptuando un pequeno dominio antiparalelo rojo en el lateral de la cruz
del nanohilo con el contacto.

Panel d: Se incrementa el campo magnético hasta 750 Oe y se mide el estado
magnético a 250 Oe. En esta situaciéon se satura completamente el nanohilo,
que toma la direccion del campo y aparece en contraste XMCD azul.

Paneles e-g: A 125 Oe, tras la saturacion positiva, la magnetizacion del nanohilo
estd completamente alineada con el campo magnético. Aunque se disminuya el
campo la situacion se mantiene hasta -100 Oe ya que la anisotropia de forma
favorece a el anclaje de la imanacién y la intensidad del campo no es suficiente
para invertirla.

Panel h: Se disminuye el campo hasta -250 Oe y se observa la aparicion de un
dominio invertido respecto al estado de saturacion positiva, que esta localizado
a un lado de la cruz. Se genera, por tanto, una pared de dominio de 180° en
la cruz delimitada por la frontera de los dominios paralelos al haz azules y
antiparalelos rojos. En este mismo valor de campo magnético se observa un
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Figura 3.22: XMCD del nanohilo de 150 nm de anchura con haz incidente a 90° a 51 K. El
contraste XMCD es minimo para el nanohilo y maximo para el contacto

aumento de la resistencia en la RH, que se asigna a la generacién de esta pared
de dominio de 180° en estado de medio metal.

Panel i: Tras saturacion negativa, a -750 Oe se mide la imagen XMCD a -300
Oe. El nanohilo aparece en rojo, como corresponde a la imanaciéon antipara-
lela al haz, siguiendo la direcciéon del campo magnético. La pared de dominio
generada en el campo coercitivo se ha propagado hasta el final del hilo y ha
desaparecido, causando la disminuciénde la resistencia a su valor normal en la
curva RH.

Paneles j,k: Al aumentar el campo hasta cero se conserva la estructura mag-
nética del estado saturado negativamente. La imanacién estd completamente
alineada con el campo. Aumentando el campo a -125 Oe y a 0 Oe, se man-
tiene la orientacion negativa de la imanaciéon que permanece anclada por la
anisotropia de forma, y también el mismo estado resistivo que en saturacion.

Panel I: Al aumentar el campo hasta 275 Oe se mantiene la mayor parte del
nanohilo con la imanacién orientada en la direccion de saturacién negativa, pero
se aprecia como se modifica en la cruz. La competicién entre las anisotropias
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de forma del hilo de 180 nm y del contacto de 500 nm hacen de la cruz el punto
en el que se generan las paredes de dominio.

Panel m: Si se aumenta el campo hasta 750 Oe para conseguir saturacion
positiva se completa el ciclo de histéresis. Al medir a 250 Oe se puede observar
el estado magnético saturado positivamente, con el hilo en XMCD azul, y sin
rastro de las fronteras de dominio que se generaron al invertir la imanacién.

Para completar la informacién magnética del nanohilo de 180 nm se hacen
medidas magnéticas del contacto, con incidencia a 90° respecto del nanohilo,
como se especifica en Fig. 3.22-a. En esta configuracién no hay contraste XMCD
en el hilo ya que la proyecciéon de la magnetizacién del hilo en la direccion del
haz es nula. Esta serie de medidas XM CD se presenta en la Fig. 3.22.

3.7. Apéndice 2: Caracterizacion magnética:
Microscopia de Fuerzas Magnéticas (MFM)

Se detalla a continuacion la serie de medidas con el MFM, que da la sensi-
bilidad a los polos magnéticos o stray fields con una mejor resolucién espacial
que el PEEM. Estas medidas se realizan en el mismo nanohilo de 180 nm y
a la misma temperatura que el transporte eléctrico y el PEEM a 50 K. Las
medidas se hacen a ZFC'y aplicando después un campo magnético en el plano
de la muestra, en la direccién del hilo y sentido de la flecha roja como muestra
el esquema de la Fig. 3.23.

En la Fig. 3.24 se presentan resultados de medidas a 50 K empezando a
+1000 Oe y reduciendo de 100 en 100 Oe hasta campo 0. Los stray fields o
polos magnéticos positivos se presentan en color azul, y con contraste rojo los
de sentido opuesto o polos magnéticos negativos.

La Fig. 3.24-a muestra el dispositivo en saturaciéon, no se observan polos
magnéticos a lo largo del hilo, lo que indica una imanacién en la direccién de hilo

Figura 3.23: En el esquema de la izquierda se representa el nanohilo en color verde y la
direccién del campo magnético aplicado en rojo. La imagen MFM de la derecha muestra
la topografia del dispositivo con el nanohilo.
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Figura 3.24: Secuencia de imagenes MFM del nanohilo con campo magnético aplicado en
la direccién del mismo desde saturacion positiva a 0 Oe.

y del campo magnético. En el contacto perpendicular si se observa contraste
azul-rojo en los bordes, como corresponde a tener la imanaciéon también en la
direccion del campo, y perpendicular a la direcciéon del contacto. Este contraste
se mantiene en la cruz. El esquema resume, por tanto, las orientaciones en todas
las zonas del dispositivo con el campo aplicado en saturacion. Al disminuir
el campo desde saturacion Fig. 3.24-b-k, la orientacion de la imanacién en el
nanohilo no varia, pero el contraste azul-rojo en el contacto se va perdiendo al
llegar a 0 Oe. Se produce por tanto una rotacion de la imanacién en el contacto,
siguiendo su anisotropia de forma perpendicular al nanohilo. Esta rotacién de
90° de la imanaciéon del contacto modifica ligeramente la orientacion de la
imanacion en la cruz, y la imagen Fig.3.24-k de 0 Oe aparece con los polos
ligeramente rotados, como se muestra en el esquema de la derecha.

A continuacién se analiza la serie de medidas con campo negativo desde 0 Oe,
Fig. 3.25. Al invertir el campo magnético se observa un gran efecto en la cruz.
A -100 Oe se observa como los polos magnéticos positivos azules y negativos
rojos rotan en sentido antihorario, Fig. 3.25-b. Esta rotacién contintia a -200
Oe, pero en este campo la imanacién en la cruz ya tiene una componente en
el sentido negativo del campo y se ha generado una pared de dominio. Esta
pared se observa en la Fig. 3.25-c, en el lado derecho de la cruz se encuentran
los polos negativos rojos, pero a poca distancia en el nanohilo aparece una
zona de polos azules, que indica una pared de dominio cercana a 180°. La
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orientacién aproximada de la imanacién se presenta en el esquema del lateral.
Al generar una DW en el hilo la curva RH para la misma situacién presenta
el aumento de la resistencia correspondiente. La imagen de -300 Oe muestra
como el proceso de rotacion de la imanacién en la cruz se ha completado
y los polos magnéticos estan orientados en la direcciéon negativa del campo.
Se ha propagado, por tanto, la pared de dominio que se habia generado en la
cruz, y el nanohilo aparece monodominio otra vez. Esta situacién de saturacion
negativa del hilo ya no cambia al continuar el ciclo de histéresis hasta ~1000
Oe, como se observa en las imédgenes Fig. 3.25-d-k. La imagen (k) muestra el
estado magnético del dispositivo para el campo de -1000 Oe, el cual es andlogo
a saturacion positiva pero invertido. En el lateral de la imagen se muestra el
esquema de la orientacién de la imanacion en el nanohilo, la cruz y el contacto.
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Figura 3.25: Secuencia de imagenes MFM del nanohilo con campo magnético aplicado en
la direccion del mismo desde 0 Oe a saturacidén negativa.
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4 Estructuras magnéticas exoticas: FM
en interaccion con HTS

4.1. Introduccidén

El caracter antagonista entre la superconductividad y el ferromagnetismo ha
inspirado diversos estudios sobre nuevos efectos de proximidad en sistemas hi-
bridos con peliculas delgadas de materiales superconductores (SC') y ferromag-
néticos (F'M), en los cuales hay una interfaz SC/FM con ambos fenémenos
en contacto directo. La mayor parte de la investigaciéon en estos sistemas se
ha centrado en el efecto del campo de canje del FFM en el estado fundamental
del SC [125]. Sin embargo, el enfoque contrario, i.e. la impresién de estados
magnéticos emergentes en el material ferromagnético causados por el supercon-
ductor, ha permanecido bastante inexplorado, entre otras razones porque los
estudios con capacidad de resolucién espacial de las interacciones de SC/FM
son escasos. El desarrollo del campo de la espintronica en los tltimos anos ha
renovado el interés en el tema. Entre las diferentes posibilidades de elecciéon de
materiales, una de las mas interesantes es el uso de materiales superconducto-
res de tipo II, dado que el campo magnético penetra en el interior de ellos en
el estado mixto.

La penetracion del campo magnético ensuperconductores de tipo II en el
estado mixto se trata en la sec. 1.3.1 de la introducciéon en el marco del modelo
de Bean [73]. Este modelo de estado critico asume que la densidad de corriente
dentro del SC' puede tomar los valores +J.,—J., 6 0 en cualquier punto del
SC' |, y define que el campo magnético necesario para tener la remanencia méa-
xima en una estructura SC' es dos veces el campo de penetracion completa, H*
(Fig.1.19). De acuerdo a este modelo, al aumentar el campo H externo, este
penetra por los bordes del SC' en vértices o cuantos de flujo magnético y su
anclaje o pinning debido a centros de anclaje intrinsecos produce un gradiente
de densidad de flujo magnético (Fig.4.1-a). Se producen entonces unas super-
corrientes perpendiculares a B de acuerdo a la ley de Ampere, ugj = Vx?,
originadas en la no cancelacién de las supercorrientes circulares alrededor de los
vortices, que apantallan el campo externo en +z. En la Fig. 4.1-b se presenta
un detalle del origen de las supercorrientes en una estructura superconductora
cuadrada al penetrar completamente el campo H dentro del SC. Las superco-
rrientes generan a su vez un campo magnético dipolar Hy. (ley de Biot y Savart)
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Flux quanta FLUX PINNING

l prevents flux penetration

Ampere's law: u,J=dB/dx 7 <
Critical current

Figura 4.1: (a) Representacién esquemadtica de la penetracién de los vértices y las superco-
rrientes de apantallamiento de valor J. en una cinta superconductora de anchura al aplicar
un pulso de campo perpendicular H. (b) Detalle del origen de las supercorrientes en el
plano de la muestra que apantallan H externo.

que se puede estudiar con ayuda de materiales ferromagnéticos en proximidad
con el SC.

La forma del patréon magnético creado por los campos magnéticos de las su-
percorrientes que apantallan al campo depende de la geometria del supercon-
ductor. Las supercorrientes en un superconductor micro estructurado forman
dominios de flujo de corriente casi uniforme y paralelo a la frontera de la estruc-
tura, cuya direcciéon cambia abruptamente en los limites del dominio, y cuyo
sentido de rotacién (helicidad) depende de la historia magnética. La Fig.4.2
muestra la generacién del patrén magnético por un cuadrado superconduc-
tor de YBCO [11]. Si se aplica un campo H externo positivo perpendicular,
las supercorrientes giran con helicidad tal que se genera un campo Hg. cuya
componente z es negativa, es decir se opone al campo aplicado (Fig.4.2-a). Si
ahora se disminuye H hasta 0 llegando a remanencia, se observa que en res-
puesta a este cambio magnético, el sentido de las supercorrientes se invierte
dando lugar a una componente z de H,. positiva (Fig.4.2-b). Para tener super-
corrientes en toda la superficie de la estructura SC' en remanencia se necesita
que el campo aplicado sea igual o mayor al campo de penetracién completa
H*, como se comenta en la sec. 1.3.5 del capitulo de introduccién. En la figu-
ra Fig.4.2-c se presentan las tres componentes (z, y, z) del campo magnético
creado por la distribuciéon de supercorrientes de la Fig. 4.2-a calculado numéri-
camente mediante la ley de Biot y Savart. Se observa que las cuatro zonas de
supercorrientes homogéneas en Fig.4.2-a forman cuatro regiones magnéticas
triangulares correspondientes en el plano de la estructura (z,y), en las que la
magnetizacién estd orientada idealmente perpendicular al lado del cuadrado.
Aparece también una cierta componente en z, maxima en el centro. Un material
magnético con imanacion en el plano o perpendicular a él, depositado sobre la
estructura superconductora, sera sensible a estos campos magnéticos creados
por las supercorrientes. Para un cuadrado de 20 ym de YBCO estas superco-
rrientes generan campos dipolares H,. del orden de 200 Oe en el plano y 400
Oe en la direccién perpendicular [11], que pueden orientar la magnetizacién de
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Figura 4.2: (a) Lineas de flujo de corriente (azul) en un cuadrado superconductor de tipo II
al aplicar un campo H = 2H™ perpendicular en el sentido indicado. (b) Supercorrientes al
pasar a remanencia. (¢) Calculo del perfil de campo magnético generado por (a), tomado

de [11] .

materiales F'M con campos coercitivos menores.

4.1.1. Estado del arte y objetivo

La caracterizacién de patrones magnéticos creados por supercorreintes y su
corriente critica asociada, se estudia mayormente por medio del efecto Kerr
magneto-6ptico (M OKFE). Una capa magneto-6pticamente activa depositada
en la parte superior del SC sirve para visualizar el campo magnético que genera
el SC a través de la medida de la rotacién Kerr y el cambio en la elipticidad de
la luz reflejada por el material en presencia del SC [126]. Mas recientemente, el
grupo de G. Schutz en el Instituto Max Plank traslada esta idea al mundo de
los rayos X blandos y realiza la caracterizacién espacial de las supercorrientes
por microscopia de trasmisién de rayos X resuelta en el espacio. El uso de
microscopia de rayos X blandos ofrece varias ventajas con respecto al efecto
Kerr, siendo quiza su resolucién lateral (20-30 nm vs 300 nm) la mas destacable.
Es este caso el material magneto-épticamente activo es Permalloy (Py, Fe 20 %,
Ni 80 %). La sensibilidad magnética que se consigue es, en este caso, mediante el
uso de radiacién incidente circularmente polarizada y la deteccién del dicroismo
circular magnético de rayos X (X M C D) asociado a materiales ferromagnéticos
[127,128]. Mas importante si cabe es el primer estudio del uso del material SC
para modificar a voluntad la estructura de dominios magnéticos de la pelicula
de F'M que se encuentra en la parte superior de la muestra. En este caso,
la distribucion de supercorrientes crea una distribucién de campo magnético
dipolar o stray field que depende de la geometria del area definida por la
estructura del superconductor [126]. Esta distribucién de campo magnético
permanece después de eliminar el campo externo, y se puede utilizar para
imprimir topologias de espin no triviales en las peliculas delgadas magnéticas
depositadas en la parte superior [11].

En este capitulo se presenta un estudio magnético mediante microscopia de
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fotoemisién de electrones (Photoemision Electron Microscopy, PEFEM) con luz
incidente en el rango de los rayos X blandos, de los patrones magnéticos que
se imprimen en muestras micro y nanoestructuradas de Y BC'O con una capa
ferromagnética superior con distintas direcciones de facil imanacién. Se utiliza
el PEEM como técnica de microscopia magnética por ofrecer una resolucion
lateral (30 nm) comparable a la microscopia de transmisiéon y por no requerir
el uso de muestras especificas para experimentos de transmision.

En un primer bloque se analiza el caso en el que la imanaciéon de la capa
F'M esta orientada en el plano de la muestra. Este es el caso del Permalloy.
Este material es muy utilizado tanto en industria como en investigacion de-
bido a su pequeno campo coercitivo en el plano de 13 Oe que apenas varia
con la temperatura, y por su elevada temperatura de Curie, muy por encima
de temperatura ambiente. El primer objetivo de este bloque es estudiar como
el tamano de las estructuras de YBCO afecta a la impresién de los patrones
magnéticos generados por el SC' en el Py. Se estudian estructuras con dimen-
siones laterales en un rango desde las 20 ym hasta tamafios por debajo de la
micra. El estudio se plantea con dos tipos de muestras; (i) recubiertas de una
capa continua de Py y (ii) con el Py estructurado con las mismas dimensiones
laterales que el superconductor. Un segundo objetivo es el estudio de la persis-
tencia de los estados magnéticos imprimidos a baja temperatura por encima de
la temperatura de transiciéon superconductora y hasta temperatura ambiente,
comprobando su estabilidad térmica y temporal para su posible aplicaciéon en
memorias no volatiles.

En un segundo bloque se analiza la impresion magnética del superconductor
en una capa con magnetizacion perpendicular al plano de la muestra, para
ello se recubre la muestra con las estructuras de Y BCO con una multicapa
ferromagnética de Co-Pt. El objetivo es la caracterizaciéon del comportamiento
magnético de la multicapa primeramente con el Y BC'O en estado metélico,
para analizar después la influencia de las supercorrientes en el magnetismo de
la capa de Co-Pt al pasar al estado superconductor.

El trabajo experimental que se presenta en este capitulo se lleva a cabo
gracias a la colaboracion con el grupo del profesor Javier Villegas de la Uni-
té Mizte de Physique CNRS/THALES en Palaiseau (Paris). Asimismo, toda
la caracterizacion de los patrones magnéticos mediante imagenes de X MCD
en el PEEM que se presenta en este capitulo se realiza en sucesivas estan-
cias gracias a tiempos de medida adjudicados en el sincrotron BESSY II del
Helmholtz-Zentrum Berlin fir Materialien und Energie de Berlin (Alemania),
y en colaboracién con el Dr. Sergio Valencia.
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4.2. Proceso de nanofabricacion

En la preparacion de las muestras de este aparatado se utilizan las técnicas
de crecimiento y nanofabricacion ya descritas en el capitulo 2, pero con algunos
aspectos especificos que se detallan brevemente a continuacién. Para la fabri-
cacién de las muestras es necesario un sustrato conductor para evitar efectos
de carga en el proceso de medida con PEEM. El sustrato que se emplea es
un monocristal de titanato de estroncio dopado con niobio al 5% (Nb— STO)
sobre el cual se crece una pelicula delgada de Y BC'O mediante la técnica sput-
tering de alta presion de oxigeno (sec.2.1). Para realizar las estructuras se
crecen inicialmente peliculas delgadas de diferentes espesores de Y BCO (20 -
250 nm) y posteriormente se hace una litografia electrénica con resina negativa
segin un patrén que contiene estructuras cuadradas y circulares de distintos
tamanos reduciendo hasta 500 nm. La Fig. 4.3-b muestra las estructuras de 20
pm.

Tras la litografia la muestra se somete a un proceso de comido o ataque que
varia ligeramente de unas muestras a otras. En un primer momento se realiza
el comido de YBCO mediante ataque quimico hiimedo (HCI) y posteriormente
se mejora el proceso realizando un ataque fisico del Y BC'O mediante haz de
iones en el laboratorio CNRS/THALES (Paris). La Fig.4.4 muestra la com-
paracién de imégenes de espectroscopia de absorcién de rayos X (X AS) que
se obtienen en el borde L3z del Fe (708 e¢V) para circulos de diametro 20 y 4.5
um, realizadas mediante las dos metodologias de nanofabricacién. La nanofa-
bricacién mediante ataque fisico muestra estructuras de 4.5 um de didmetro
perfectamente definidas y permite estudiar estructuras hasta tamanos de 500
nm.

Para estudiar el patrén magnético en el plano de la muestra, se utiliza el
Py, material FM con el eje de imanaciéon facil en el plano, que se deposita de
dos maneras; continuo y nanoestructurado. En la primera serie de muestras a
estudiar, una vez se nanofabrican las estructuras de Y BC'O se deposita una

b c

Nb-STO

Figura 4.3: a) Esquema de la pelicula delgada de Y BCO sobre el sustrato de Nb — STO.
b) Méscara que se emplea para definir las estructuras, detalle de las estructuras de 20 ym.
¢) Esquema de las nanoestructuras tras la litografia y el proceso de comido.
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Figura 4.4: (a) y (b) Estructuras realizadas mediante ataque himedo. (¢) y (d) Estructuras
fabricadas mediante haz de iones. Imagenes XAS en el borde L2 3 del Fe para una muestra
con 200 nm de YBCO cubierto con 4 nm de Py continuo, a T = 50 K. Las iméagenes
muestran la escala de longitud en el plano zy en micras.

a LY b
o Py EE . .
]
= 5 J B B
W vBco

Nb-STO

Figura 4.5: Esquema de las nanoestructuras utilizadas. (a) Caso A: capa continua de Py y
(b) Caso B: Py nanoestructurado.

capa continua de Py que se protege con un recubrimiento o capping de 3 nm
de aluminio para evitar la oxidacién del Py, Fig.4.5-a. La deposicion del Py
(4 nm — 10 nm) en las primeras muestras se realiza mediante pulverizacién
catodica in situ en la caAmara del PEEM, y posteriormente con un sistema
con magnetréon en CNRS/THALES. Para nanoestructurar el Py en la segunda
serie de muestras, se crece la pelicula delgada de Y BCO y se deposita la capa
de Py con un buffer de 3 nm de Pt, y posteriormente un capping de 3 nm de Al
de proteccion. Se procede entonces a litografiar el patron de estructuras sobre
todo el material depositado encima del Nb-STO, consiguiendo que la capa FFM
estd nanoestructurada junto con el Y BCO (Fig. 4.5-b).

Para estudiar el patron magnético en la direccion perpendicular a la superfi-
cie de la muestra, se utiliza un material F'M con la magnetizacion perpendicular
al plano de la muestra, que se consigue depositando una multicapa de 5 repeti-
ciones de Pt (1 nm)\Co (0.6nm) sobre toda la superficie en CNRS/THALES.
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La definicién de las estructuras superconductoras se hace de la misma manera
explicada arriba para el Py y con el mismo patron de la Fig. 4.5-b. La multi-
capa Co-Pt tiene una magnetizacién remanente cercana al 100 % en el plano
perpendicular a la muestra, que va a permitir estudiar el efecto magnético de
las supercorrientes en esa direcciéon perpendicular.

4.3. Nanoestructuras de YBCO-FM con imanacion en
el plano

4.3.1. Capa de Py continua

Para estudiar el patron magnético creado por el superconductor en el plano
de la muestra, se escogen como ya se ha mencionado anteriormentem el Py
debido a su pequeno campo coercitivo en el plano el cual, para un rango de
temperaturas entre 5 y 100 K, toma un valor ~ 13 Oe. El patrén de dominios
magnéticos impreso en el Py por el Y BCO se estudia mediante imagenes de
XMCD en el borde L3 del Fe en remanencia después de un pulso de campo
magnético perpendicular a la superficie de la muestra mayor que dos veces el
campo de penetracion total, H > 2H*, a una temperatura por debajo de la T,
= 90 K del superconductor, generalmente a 50 K.

En la Fig. 4.6 se presenta el patron magnético caracteristico que se observa en
cuadrados de Y BC'O de 20 ym de lado y 250 nm de altura, recubiertos por 4 nm
de Py, después de aplicar un pulso de campo H = 500 Oe perpendicular al plano
de la muestra, a 53 K. El cédigo de color X M C' D se especifica en la leyenda, es
azul para X M C'D positivo, lo que significa una proyeccion de la magnetizacion
positiva en la direcciéon del haz. El color rojo indica X M C'D negativo, dado
por una magnetizacién con proyecciéon antiparalela al haz, y el color blanco
XMCD indica magnetizaciéon perpendicular al haz o cero. En el estado de
remanencia, el campo H ha disminuido del valor maximo a cero, y por tanto el
patrén de supercorrientes compensa esa disminucion, y tiene la helicidad de la
Fig. 4.7-a, generando el patréon magnético correspondiente. El mismo proceso de
impresién de dominios con un pulso perpendicular a temperaturas por encima
de 90 K fracasa y no se establece esta estructura de dominios. Se descarta de
esta manera el origen en la interaccion Dzyaloshinskii-Moriya presente en el
Y BCO ya que, en ese caso, dicha impresién no desapareceria por encima de la
T, [129].

La textura magnética no trivial que aparece en el plano zy como consecuencia
de las supercorrientes del Y BC'O difieren de otro tipo de patrones conocidos.
En la Fig. 4.7 se presenta un esquema del patréon magnético inducido en el Py
(a), comparado con un patrén de dominios de Landau en (b) manteniendo el c6-
digo de colores del X M C'D. Se observa como a pesar de que la forma del patréon
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Figura 4.6: Imagen XM CD en remanencia a 53 K de una estructura cuadrada de Y BCO
recubierto por una capa continua de Py, después de aplicar un campo perpendicular H =
500 Oe. Por claridad, las flechas indican el sentido de la magnetizaciéon en cada punto. La
direccién y sentido del haz se marca en la esquina superior derecha. Cédigo de colores:
azul significa magnetizacion con proyeccién paralela y rojo antiparalela al haz incidente.

es similar, la orientacion de la magnetizacion es diferente. Los dominios con
proyeccion de la magnetizacion paralela y antiparalela al haz se corresponden
con los tridngulos izquierdo (azul) y derecho (rojo) respectivamente, mientras
que la orientacién perpendicular, la cual no proporciona sefial XM CD y por
tanto presenta color blanco, se corresponde con los tridngulos superior e infe-
rior (Fig.4.7-a). En el caso de que el patréon de dominios magnéticos fuese de
tipo Landau, los dominios con orientaciones paralela y antiparalela se observa-
rian en los tridngulos superior e inferior respectivamente y el contraste blanco
corresponderia a los tridngulos izquierdo y derecho (Fig. 4.7-b).

4.3.1.1. Influencia del Espesor

El primer paso es el estudio de la generacion del patréon magnético para espe-
sores decrecientes del Y BC'O, ya que idealmente un espesor menor de la capa
de Y BCO facilita el proceso de nanofabricacién. Se presentan en la Fig. 4.8 las
imégenes de XAS y de XMCD en el borde L3 del Fe de un cuadrado de 11
x 11 ym en dos muestras con espesores de 200 y 20 nm de Y BCO en los pa-
neles de la izquierda y derecha, respectivamente. Las imagenes se toman para

h
—_—

| —>

Figura 4.7: (a) Esquema del patrén magnético inducido en el Py por las supercorrientes del
Y BCO. (b) Patrén magnético correspondiente a una estructura de dominios de Landau
en el Py. Se utiliza el mismo cédigo de colores X MCD de la Fig. 4.6 .
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valores de campo en remanencia (Hyen ). En ambos casos las estructuras estan
recubiertas por una capa continua de 4 nm de Py, y se genera el patrén mag-
nético mediante un pulso de campo H perpendicular de 500 Oe. En la muestra
de 20 nm de espesor de Y BCO no se observa ningtin patron relacionado con
el SC, es decir, la configuracion magnética del Py parece la misma encima de
las estructuras que en el espacio entre ellas. Para 20 nm de Y BCO la super-
conductividad no es suficientemente robusta a 50 K para generar la impresion
magnética del Py. En peliculas ultra delgadas de Y BC'O se observa una depre-
sién de la superconductividad como consecuencia del reducido acoplamiento en
la direccién z entre diferentes celdas unidad de Y BC'O. Para espesores de 1-2

nm que corresponden a 1-2 celdas unidad de Y BCO, la T, disminuye hasta
los 30 K [130].

En la Fig. 4.8-a se observa que un espesor de 200 nm en la capa de Y BCO
es suficiente para generar el patron de dominios magnéticos, que ya se habia
encontrado para 250 nm de espesor, en [11] y la Fig.4.6. Se pueden distin-
guir los cuatro dominios triangulares encima del YBCO, uno rojo, uno azul
y dos blancos, que son consecuencia de los campos dipolares H,. generados
por la supercorrientes que apantallan el campo perpendicular aplicado previa-
mente. Para demostrar que las regiones blancas de la Fig.4.8 no se deben a
una ausencia de orden magnético (ferromagnetismo), se procede analizar va-
rios cuadrados de la misma muestra rotados con respecto del haz incidente
30°, 60° y 90°. La Fig. 4.9 muestra la configuracién magnética de los cuadrados
de 20 ym de lado y 200 nm de espesor de Y BCO, cambiando el dngulo entre
la radiacién entrante y la perpendicular al lado del cuadrado entre 0° y 90°,
junto con la escala de colores X MCD. Como se puede observar, la rotaciéon

Figura 4.8: Imagenes XAS (ay b) y XMCD (cy d) a 50K para un cuadrado de 11 um
de lado. (a,c) y (b,d) corresponden a estructuras Y BCO de espesor 200nm y 20 nm,
respectivamente.

113



Capitulo 4 Estructuras magnéticas exoéticas: FM en interaccién con HTS

haz

Figura 4.9: Imigenes XMCD de cuadrados de 20 um de lado para los cuales cambia el
angulo entre la direccién del haz incidente y el cuadrado a 50 K. Hyem, = 1000 Oe.

de la estructura conduce a la observacién de un X M C'D distinto de cero para
los dominios triangulares originariamente blancos, indicando la presencia de
magnetismo en toda la superficie del cuadrado. En la imagen de 60° se puede
apreciar especialmente bien el tono mas oscuro de azul y rojo para los dominios
que estan mas alineados con el haz, paralela y anti paralelamente respectiva-
mente, y en un tono mas claro, los tridngulos laterales cuya imanacién tiene
mayor angulo con el haz, que estd marcado en la esquina superior derecha con
la flecha «haz.

4.3.1.2. Influencia del tamario de las estructuras en cuadrados

En este apartado se realiza el estudio de estructuras de tamanos laterales
menores para ver la supervivencia de los estados magnéticos definidos por las
supercorrientes del Y BCO. En la Fig.4.10 se observa la impresion del patrén
magnético en el Py al disminuir el tamano lateral de la estructura cuadrada de
20 hasta 2 ym, después de aplicar un pulso de campo perpendicular H=-1000
Oe. La capa Y BCO tiene 200 nm de espesor y estd recubierta con una pelicula
de Py continua de 4 nm. El patrén magnético de cuatro tridngulos, azul, rojo
y dos blancos, debido a las supercorrientes del Y BC'O se observa muy bien
definido para los tamanos mayores y se va distorsionando al disminuir el tamano
de las estructuras. En los cuadrados de 5 ym de lado atn se puede distinguir,
pero por debajo de 4 ym el patrén desaparece, como se puede observar en la
ultima imagen de la serie de la Fig. 4.10, que tiene cuadrados de 2 ym de lado.

Para analizar las imagenes de los cuadrados mas pequenos se realiza el pro-
mediado de imagenes X M C'D de varios cuadrados del mismo tamano, de forma
que se aumenta la resoluciéon del patron magnético comun a las estructuras. En
la Fig. 4.11 se muestra el promedio de imagenes X M C'D para cuatro cuadrados
de 4 x 4 ym en la misma muestra (200 nm de Y BCO y 4 nm de Py continuo).
Se puede observar que, aunque las imagenes no presentan dominios triangu-
lares o cuadrados perfectamente definidos, la impresion del patrén magnético
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Figura 4.10: X M CD para muestras con 200nm Y BCO + 4nm de Py continuo. Cuadrados
de distintos tamanos. Hyem = 1000 Oe.

observado en tamanos mayores, y que es diferente al intrinseco del Py, es aun
visible.

4.3.1.3. Influencia del tamaiio en discos

Se estudia ahora la impresién magnética en estructuras de Y BC'O con forma
de discos. En este caso las supercorrientes tienen trayectorias circulares conti-
nuas concéntricas siguiendo la frontera circular de la estructura de Y BC'O. Las
supercorrientes circulares provocan un patrén magnético con una rotaciéon con-
tinua de la imanaciéon como consecuencia del cambio de direccién continua de
las supercorrientes, y una cierta componente fuera del plano en el centro y en
la frontera del disco, patrén que tiene cierta semejanza con el de un skyrmion.

Figura 4.11: (a) Promedio XM CD de cuatro cuadrados a 50 K para cuadrados de 4 um de
lado de la misma muestra de la figura Fig. 4.10, mostrando el patrén caracteristico del SC.
(b) Promedio de cinco cuadrados similares en una muestra de las mismas caracteristicas.
Hiem = 1000 Oe.
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La Fig. 4.12 muestra las imédgenes de XMCD a 50 K para muestras nanofa-
bricadas con los mismos parametros (200 nm de Y BCO + 4 nm Py continuo)
y tamanos decrecientes de discos, desde 20 a 2 ym de didmetro. La primera
imagen corresponde al estado virgen F'M después del Z F'C para el disco de 20
um de didmetro y muestra la distribucién de dominios magnéticos propia del
Py. La segunda imagen, es el mismo disco de 20 ym de didmetro después de
aplicar un pulso de campo H perpendicular de -1000 Oe. E1 X M C' D presenta el
mismo valor a lo largo de la direccion radial y varia dependiendo de su posicion
angular. Es maximo en la direccién radial paralela al haz (azul). A partir de
esta posicion el X MC'D decrece de manera cosenoidal con el angulo entre el eje
radial y la radiacion incidente de manera que toma el valor maximo negativo
para un angulo de 180° (Fig. 4.12). Esta configuracién es compatible con que la
magnetizacion del Py en el circulo esta dirigida hacia el centro de la estructura
(independientemente de su posicién). Es decir, una configuraciéon similar a un
monopolo magnético, o un skyrmion si se tienen en cuenta las componentes
fuera del plano (de signo opuesto) tanto en el centro como en los bordes [11].
El resto de imagenes muestra la impresion del patron magnético al disminuir
el didmetro de los discos; el patrén se mantiene hasta 4.5 ym de didmetro.
Para una mejor visualizacion de la imagen de 4.5 ym se realiza el promedio
de ocho estructuras. La tultima figura con los discos de 2 ym de didmetro no
muestra el patréon de imanacion radial inducido por el superconductor, sino
mas bien una distribucién de dominios magnéticos similar a la primera figura
en estado virgen. Al hacer el promedio de ocho discos de 2 ym de didmetro se

w2
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Figura 4.12: XM CD para muestras con 200nm de Y BCO, 4nm de Py y distintos tamafios
de discos. La primera imagen corresponde al estado virgen F'M después del ZFC para el
disco de 20 um de didmetro. Para 4,5 um de didmetro se muestra el promedio de ocho
estructuras. Hyemn = 1000 Oe.

116



4.3 Nanoestructuras de YBCO-FM con imanacién en el plano

obtienen resultados similares a los que se obtienen en cuadrados, se observa la
impresion de la estructura magnética del Py cuando éste esta en contacto con
nanoestructuras de Y BCO de hasta 4 nm de didametro.

Para confirmar que el patréon magnético observado en el Py se debe a las
supercorrientes del Y BCO para las estructuras mas pequenas, se puede cam-
biar la helicidad de las supercorrientes cambiando el signo del pulso aplicado
de campo magnético. Al revertir la helicidad de las supercorrientes el patréon
generado deberia ser el opuesto al creado con el pulso positivo. En la Fig.4.13
se muestra a la izquierda la imagen de XM CD de un disco de 4 pm de dia-
metro después de aplicar un campo positivo H = 1000 Oe, promediado a ocho
estructuras para mejorar la resolucion de la senial. La figura de la derecha es la
misma imagen X M C'D después de aplicar un campo negativo H = -1000 Oe,
promediada también en las mismas ocho estructuras. Se observa que los domi-
nios cambian de color rojo a azul, los que antes tenian una proyecciéon paralela
al haz se ponen antiparalelos, y viceversa. Esto demuestra el cambio de helici-
dad en las supercorrientes del Y BCO, (Fig. 4.2-a), y confirma la supervivencia
de la impresiéon magnética del superconductor en el Py para el disco de 4 ym
de diametro.

La desaparicién del patrén magnético imprimido por el superconductor en
el Py para estructuras de longitudes de 4 um es un resultado inesperado, pues-
to que estas longitudes son mayores que las longitudes caracteristicas de la
superconductividad. Sin embargo, hay dos efectos que pueden explicar este fe-
némeno. Por un lado, al hacer las estructuras mas pequenas, la relacion entre
la frontera de la estructura y el volumen o bulk del Y BCO se hace méas grande,
y por tanto defectos creados en el proceso de nanofabricacién en el borde de
la estructura pueden disminuir la corriente critica, y el campo creado por ellas
proporcionalmente. En segundo lugar, al tener supercorrientes en estructuras
mas pequenas que se extienden sobre menos distancia, el campo magnético
dipolar asociado es menor. Simulaciones preliminares de cuadrados de Y BC'O
muestran que el campo Hg. generado por el superconductor disminuye acusa-

.

Figura 4.13: Promedio del XM CD medido para ocho discos de 4 um de didmetro para (a)
Hrem = -1000 Oe y (b) Hrem = 1000 Oe, respectivamente. Se observa la inversién de la
estructura de dominios. Las imagenes muestran la escala de longitud en el plano zy en
micras.
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damente por debajo de las 5 ym de lado, pasando de valer 140 Oe a 90 Oe para
cuadrados con 1.5 ym de lado. A pesar de que los valores son menores que los
que se encuentran experimentalmente y de que 90 Oe es mayor que H. del Py,
se obsesrva el mismo comportamiento cualitativo. Posiblemente el origen sea
una combinacién de los dos efectos propuestos.

4.3.1.4. Estabilidad del patr6n magnético con la temperatura

En este apartado se estudia la estabilidad del patron de dominios magnéticos
impreso en el Py al aumentar la temperatura, en estructuras de Y BC'O cua-
dradas de 20 ym de lado. En este caso se utiliza una muestra con estructuras
de 250 nm de espesor de Y BCO, y se deposita in situ en la propia camara
del PEEM 4 nm de Py continuo. Se empieza el estudio a 53 K, aplicando el
pulso de campo perpendicular H = 500 Oe que crea el patrén magnético, y
se observa su evolucion con la temperatura sin volver a aplicar ningin campo
magnético externo. En la Fig. 4.14 se muestra la imagen del patrén a 53 K, y
las imagenes X MC'D de la evolucion del patrén que se imprime (aumentando
la temperatura hacia la derecha), con medidas cada 5 K hasta 90 K. A medida
que aumenta la temperatura se puede ver que los tridngulos blancos en los
que la imanacion es perpendicular al haz desaparecen. El contraste blanco se
transforma en azul y rojo, pero manteniendo un area total similar de los nuevos
contrastes rojo (X M CD negativo) y azul (XM CD positivo). El que aparezca
color rojo o azul implica que la magnetizacion ha ganado, en estas regiones, una
componente paralela o antiparalela al haz incidente (anteriormente totalmente
ortogonal). Se observa que los nuevos dominios rojo (azul) en regiones origi-
nalmente blancas, tienden a ubicarse cerca del dominio triangular rojo (azul)
original (53 K), tendencia que se agudiza aumentando la temperatura hasta
90 K. El angulo al que gira o rota la magnetizaciéon local depende por tanto
de los dominios cercanos, es decir, las regiones originalmente blancas cercanas
al rojo (azul) también tienden a desarrollar dominios rojos (azul). En las re-
giones blancas hay especial sensibilidad a la rotaciéon de la magnetizaciéon al
aumentar la temperatura, porque una minima desviacién de la magnetizacion
a 90° induce un XMCD positivo o negativo dependiendo de la direccion de
rotaciéon. En la Fig.4.14 a 90 K se observa también la nucleacién de pequenas
regiones de color rojo (azul) en las fronteras del tridngulo que era inicialmente
azul (rojo) a 53 K, lo que indica una pequenia probabilidad de rotacion tal que
se invierte la proyeccion sobre el haz al aumentar la temperatura.

A continuacién se desarrolla un método para el analisis de los patrones de
imanacién en funcién de la temperatura que permita obtener informacién cuan-
titativa sobre su proceso de relajaciéon al incrementar T por encima de T.. En
primer lugar se analizan las muestras que tienen la capa de Py continua y en
el apartado siguiente se aplica a las muestras con Py nanoestructurado. Como
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Figura 4.14: XMCD en estado de remanencia a distintas temperaturas para un cuadrado
de 20 pm de lado recubierto con una capra de Py continuo después de un pulso magnético
de 500 Oe a 53 K al aumentar la temperatura hasta 90 K.

todas las imagenes de X M C'D en funcién de la temperatura corresponden a
cuadrados, se parte de la forma cuadrada de las estructuras, y el patrén de ima-
naciéon que imprime el Y BCO con imanaciones perpendiculares a los bordes
del cuadrado a baja temperatura. Se divide el cuadrado en las cuatro regiones
triangulares conforme a la distribucién ideal de dominios magnéticos que se
obtiene (Fig.4.15), con su correspondiente cédigo de color X MCD, es decir,
rojo (XM CD negativo), azul (X M CD positivo) y dos regiones blancas que se
corresponden, en la medida de baja temperatura, con imanacién perpendicular
al haz, segin se demostro en la Fig. 4.9. Las regiones roja y azul muestran una
disminucién de la intensidad del color al aumentar la temperatura hasta 90 K
(Fig. 4.14), lo que significa un decremento del valor absoluto del X MC'D con la
temperatura. Esta reduccién en el valor absoluto del X M C'D puede tener dos
posibles origenes; (i) reducciéon de la magnetizacién del Py o (ii) al incrementar
T la direccién de la magnetizacion deja de alinearse a lo largo del haz por lo
que su proyeccion sobre este disminuye, disminuyendo asi el XM CD. Puesto
que no se esperan cambios relevantes en la magnetizacién del Py entre 50 y 90
K, se asigna el cambio en el XMCD a la rotacion de la magnetizacion. Esto
es debido a que al aumentar la temperatura la corriente critica, y por tanto
el campo Hg. creado por el SC, disminuye de manera que la estabilidad de los
dominios magnéticos que se imprimen a 50 K se ve comprometida [131-133].

Tal como se ha comentado, la variacion del valor absoluto del X M CD en las
zonas originalmente azules y rojas con la temperatura se debe a la reorientacion
de la magnetizacién dando lugar a una disminucion de su proyeccién a lo largo
del haz. De manera similar, esta reorientacion da lugar a la apariciéon de domi-
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Figura 4.15: Esquema de una estructura hibrida SC/FM cuadrada. El cuadrado esté divi-
dido en cuatro tridngulos o dominios. A baja temperatura las verticales aparecen en blanco
en las imagenes X M CD como XMCD = 0 debido a la orientacién ortogonal de la mag-
netizacion de estas regiones con respecto al haz incidente. A medida que la temperatura
aumenta, la direccién de magnetizacién se aleja de la posicién original, lo que conduce a
una proyeccién paralela y antiparalela a la direccién del haz incidente.

nios rojos/azules en las zonas blancas que a 53 K presentaban una orientacién
ortogonal al haz (XMCD = 0), y aparece al subir la temperatura una cierta
componente a lo largo del haz. Si bien es cierto que este angulo de desviacién
de la magnetizacion es un parametro local, es posible definir un angulo pro-
medio (@p) para poder cuantificar este fendmeno. Este angulo de desviacién
representaria el angulo al que apunta la magnetizaciéon promedio respecto de
la orientacion en el patron ideal de baja temperatura Fig.4.15. Este proceso
de desalineamiento al aumentar la temperatura se muestra de manera esque-
matica en la Fig.4.16, a baja temperatura (LT) la magnetizacién del tridngulo
azul estd alineada con el haz y, por tanto, X MCDpse = XMCDpr (flecha
azul), en cambio, a alta temperatura (HT) la magnetizacién rota un angulo
Op (flecha roja ), y lo que se mide es la proyeccién de la senal HT a lo largo
de la direccién del haz (flecha rosa).

Dada la geometria del experimento y la dependencia mencionada de X M C' D
con el angulo de la magnetizacion, se define para dominios azul y rojo

(4.1)

Op = cos™ ! (XMCDHT>

XMCDyr

Al analizar la serie de imagenes X M C'D de la figura Fig.4.14 se obtienen
unos angulos de desviacion de @pp= 58° y Opr= 74° para los dominios azul
y rojo respectivamente, después de que la temperatura aumente hasta la tem-
peratura de transicion del superconductor, T = 90 K.

Los dominios blancos muestran una senal de XMCD integrada a todo el
tridngulo casi constante en funcién de la temperatura. La Fig.4.17-a muestra
el detalle de la definicion del drea a analizar (triangulo verde) o ROI (Region
Of Interest) para una zona triangular blanca a 53 K, y la evolucién con la
temperatura de la intensidad del promedio de la senal XMCD en esa area
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haz

—

LT Projection HT

Figura 4.16: Esquema del andlisis de la seial XM CD a baja temperatura (LT) y alta
temperatura (HT). A LT la magnetizacion estd alineada con el haz. A HT la magnetizacién
rota Op y se mide la proyeccién a lo largo de la direccién del haz.

triangular y en el otro triangulo blanco no marcado (Fig.4.17-b). En ambos
casos el promedio de la senal XMCD es constante y de valor préximo a ce-
ro, dentro del error experimental. Es importante resaltar que este es el valor
promedio y a nivel local se ve que las cosas son diferentes. En la Fig.4.14 se
puede ver claramente que las zonas originariamente blancas a 53 K muestran
la formaciéon de dominios azules y rojos al aumentar la temperatura. El area
ocupada por dominios con X M CD positivo (azul) y negativo (rojo) en estas
regiones es similar, por tanto, se obtiene el mismo cambio de la magnetiza-
cion perpendicular a proyeccion paralela y antiparalela al haz, e igual area de
dominios en rojo y en azul recién nucleados, Fig. 4.14-imagen de 90K.
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Figura 4.17: (a) Imagen XMCD a 50K para un cuadrado en remanencia. (b) XMCD en
funcién de la temperatura, promedio en los dominios blancos. (c) Imagen | XMCD| y (d)
|XMCD| vs temperatura en cada dominio blanco.
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Al no poder obtener méas informacion de los dominios blancos usando directa-
mente las imagenes X M CD, se procede a analizar su valor absoluto | X MCD|.
De esta manera los nuevos dominios paralelos y antiparalelos al haz que se
nuclean en regiones blancas al aumentar la temperatura, |azul| y |rojo|, se su-
maran y contribuirdn al valor promedio de | XMCD|. La Fig.4.17-c muestra
la imagen del valor absoluto | X M CD]| a 53 K, correspondiente a la Fig. 4.17-a.
En este caso como toda la senal es positiva la imagen aparece en fragmentos
azules o blancos, dependiendo de su intensidad y no hay zonas rojas con senal
negativa. Se definen las areas triangulares blancas como ROI y se calcula la
evolucion de la senal promedio en esas regiones con la temperatura, obteniendo
los valores que se representan en la Fig.4.17-d. A medida que la temperatura
aumenta, el valor absoluto |X M C D| promedio sobre las regiones blancas au-
menta, indicando el aumento del angulo de desviacion @p de la magnetizacion
resultante de las nuevas componentes paralelas y antiparalelas a lo largo de
la direccién de propagacion del haz. De la misma manera se puede definir el
angulo de desviacion @pw de los dominios blancos como

Opw = sin~ ! ( XMCDpr )

XMCD sz (42)
donde X M C D4, es el maximo posible de la senal X MC D, que es | X MCDyp|
medido como promedio de la intensidad de la senal para los dominios azules y
rojos a b3 K. De esta manera se obtiene un angulo de apertura o desviacién so-
bre la perpendicular en los dominios blancos de @pw = 26°. Este valor es muy
diferente de los dngulos de apertura promedio de los dominios rojos y azules,
mas adelante se propone un modelo que da una explicacién a esta diferencia.

4.3.2. Capa de Py nanoestructurado
4.3.2.1. Estabilidad del patron magnético con la temperatura

En este apartado se completa el estudio de la estabilidad del patréon magnéti-
co al aumentar la temperatura, en muestras con la capa F'M nanoestructurada
de la misma manera que el Y BCO. La fabricacion de estas muestras con Py
nanoestructurado supone una complejidad adicional, pues al nanofabricar las
muestras para tener Py solamente en la parte superior de las estructuras de
Y BCO, las propiedades magnéticas del Py se degradan. Por tanto, se modi-
fica el proceso de deposicién anadiendo una capa buffer intermedia de 3 nm
de Pt encima del Y BCO para evitar la posible oxidaciéon del Py por parte
del YBCO. Encima de la capa de 4 nm de Py se deposita el recubrimiento
protector de 3 nm de Al. Se escoge un espesor minimo de 3 nm para la capa
protectora de Al con la finalidad de disminuir su absorcién de la senal. Las
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estructuras se definen posteriormente mediante el proceso de fabricacién que
ya se ha explicado en la sec. 4.2.

En el estudio de las muestras con Py nanoestructurado se utiliza un espesor
de Y BCO de 250 nm. En estos espesores tan grandes, se segregan en la super-
ficie del Y BC'O precipitados de cobre-oxigeno que pueden llegar a tener micras
de tamano y que dificultan el proceso de deposiciéon y nanofabricacién de las
capas superiores de metal. Como consecuencia, las estructuras superconducto-
ras muestran entre un 20 y un 40 % de su superficie sin Py con una distribucién
estocastica. La pérdida de contraste magnético debido a estas zonas no mag-
néticas se puede compensar promediando imagenes de diversas estructuras del
mismo tamano, de manera similar a como se hace anteriormente para las es-
tructuras mas pequenas. De esta forma cada imagen X MCD del estudio en
temperatura que se presenta a continuacién (Fig.4.18) se obtiene de un pro-
medio de once imagenes de otros tantos cuadradosde 20 ym de lado, que se
toman a la temperatura correspondiente segiin indica la leyenda.

La primera imagen de la Fig.4.18 muestra el patron magnético imprimido
por el YBCO en la capa superior de Py, que cubre solamente el cuadrado,
tras aplicar un pulso de campo perpendicular H = 1000 Oe. Al promediar en
once cuadrados con los tridngulos rojos, azules y blancos, la senal magnética
aparece claramente. En las siguientes imagenes X M C'D, hacia la derecha, se
presenta el estudio detallado de la evolucién con la temperatura del patréon
magnético imprimido a 45 K. Analizando las imagenes en un primer rango de
temperatura hasta 90 K, se observa en que los dominios originalmente blancos a
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Figura 4.18: Imagenes X MCD que muestran la evolucién, aumentando la temperatura
hasta 250 K, del patrén magnético generado en la primera imagen a 45 K, al aplicar un
pulso de campo H perpendicular a la muestra. Cada imagen es promedio de once cuadrados

de 20 ym de lado, Gnicamente hay Py encima del cuadrado.
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baja temperatura permanecen blancos a medida que la temperatura aumenta
hasta la temperatura de transiciéon superconductora del Y BC'O, 90 K. Este
comportamiento, distinto del que se observa en el apartado anterior para el Py
continuo, es consecuencia del promediado de once imagenes X M C'D. Ahora, un
dominio blanco promediado a medida que la temperatura aumenta no implica
que la magnetizacién para cada uno de los once cuadrados esté anclada en
la direccién original, ortogonal al haz. Efectivamente, las zonas con promedio
blanco de las imagenes de la Fig.4.18 aumentando la temperatura a 90 K,
se deben a la nucleaciéon de dominios azules (con proyecciéon paralela) y rojos
(proyeccién antiparalela al haz) que crecen en las zonas inicialmente blancas
(Fig.4.14). Esta nucleaciéon de nuevos dominios es diferente para cada uno
de los once cuadrados, por lo que al promediar sus imagenes magnéticas se
obtiene un XMCD préximo a cero. La evolucion del patron al aumentar la
temperatura con el Py nanoestructurado es similar al caso anterior.

Las imagenes X MCD de la Fig.4.18 a temperaturas mayores de 90 K y
hasta 250 K, muestran una ligera disminucioén de la imanaciéon de los dominios
paralelos azules y antiparalelos rojos al haz, que se manifiesta en colores menos
intensos. Sin embargo, el promedio a once cuadrados muestra claramente el
patréon de baja temperatura. De esto se infiere que cada cuadrado tiene la
superposicion del patrén magnético imprimido a baja temperatura mas una
cierta componente estocastica, diferente para cada uno de los cuadrados. Lo
realmente sorprendente es que la estructura del patréon magnético se conserva,
no solamente por encima de la temperatura de transicion superconductora del
Y BCO, sino incluso a temperaturas cercanas a la ambiente (250 K).

A continuacién se estudia, de forma cuantitativa, de la estabilidad del pa-
tron magnético con la temperatura en las muestras con el Py nanoestructu-
rado junto con el Y BCO, que corresponde a la serie de imagenes X MCD de
la Fig.4.18. En primer lugar, se analiza la dependencia en temperatura de los
dominios paralelos y antiparalelos al haz, azules y rojos. La Fig.4.19 muestra
la dependencia al aumentar la temperatura hasta 250 K del valor absoluto de
la intensidad X M C'D para los dominios originalmente azul y rojo, que se ob-
tiene de promediar, a cada temperatura, imagenes de once cuadrados. Una vez
corregido el pequeno offset de la imanacion a baja temperatura, la dependencia
en temperatura del valor absoluto | X MCD| que muestran los dominios azul
y rojo es la misma y muestra una evolucion que se diferencia en dos partes.
El valor absoluto | X M C D| comienza a disminuir en 60 K hasta alcanzar una
zona plana a 90 K, en torno a la temperatura de transicién superconductora
T.. Este descenso acusado del X M CD se asigna a la disminuciéon de las super-
corrientes que crean el patréon magnético, limitadas por la corriente critica del
Y BCO, las cuales decrecen al aumentar la temperatura hasta su temperatura
de transicién T, = 90 K [133].

En la regién de temperaturas entre 90 K y 250 K en la Fig.4.19-a, el
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Figura 4.19: (a) Dependencia con la temperatura de | XMCD]| de los tridngulos rojo y
azul definidos a 45 K promediando las imagenes de once cuadrados. (b) Promedio las
contribuciones | XM CD| de (a) frente a la temperatura.

| XMCD| permanece casi constante y con un valor diferente de cero, no sé-
lo en valor promedio, sino también se observa que la distribucién de dominios
magnéticos no cambia en este rango de temperaturas para ninguno de los cua-
drados (Fig.4.18). La estabilidad del patrén magnético entre 90 K y 250 K
indica una situacién diferente a la rapida variaciéon del | X M CD| que se obser-
va con la temperatura en el rango 50-90 K, y corrobora la asignacion de los
cambios en este rango a la variacion de la corriente critica con la temperatu-
ra de la estructura SC. El hecho de que el valor absoluto del XM CD en los
triangulos azules y rojos por encima de 90 K no sea cero indica que hay un
efecto de memoria. Es decir, la impresién del patrén de dominios magnéticos
a baja temperatura tiene un papel determinante en el estado de los dominios
del FM hasta 250 K cuando el Py estd nanoestructurado. La magnetizacién
sigue teniendo una componente en el plano mayoritariamente orientada en la
direccion original en la que se imprimié. La nucleaciéon de nuevos dominios no
genera una magnetizacioén aleatoria que puede apuntar en cualquier direccion
del espacio, sino una que es cercana a la original. De esta forma se mantiene
la textura del patrén magnético al aumentar la temperatura. Debido a que no
hay ningin cambio aparente entre 100 y 250 K tanto en términos de | X M CD)|
como en términos de la distribucion de dominios es de esperar que a 300 K se
observe exactamente lo mismo. Si la persistencia de los tridngulos rojos y azu-
les se confirma a temperatura ambiente y se mantiene en el tiempo, resultaria
muy interesante para las aplicaciones practicas de esta metodologia de impri-
mir patrones magnéticos mediante materiales superconductores, por ejemplo
en memorias no volatiles.

Analizando la serie de imagenes X M CD de la Fig. 4.18 con el método deta-
llado en la sec.4.3.1.4, se puede obtener un dngulo de desviacién comparando
el XMCD obtenido a alta y baja temperatura. Para el caso de tener el Py
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nanoestructurado con el Y BC'O, se obtienen unos angulos de desviacién de la
imanacién sobre la direccién de baja temperatura de Opp= Opr= 52° para
dominios azules y rojos respectivamente. Estos valores son similares a los que
se obtienen para los cuadrados de Y BC'O con la capa de Py continua de 4 nm.

Respecto a la estabilidad con la temperatura de los dominios blancos pro-
mediados a once estructuras, se puede considerar el | XMCD| de la misma
manera que se hace para el cuadrado aislado que se muestra en la Fig.4.17. En
este caso, se debe definir el valor absoluto de estas regiones como la suma del
promedio de los cuadrados individuales, es decir:

| X MCDaveragel =Y | X MCD;| (4.3)
)

donde el indice 7 corresponde a cada estructura cuadrada, y va de 1 a 11. Co-
mo en el caso del Py continuo, se observa un aumento de | XM CDgyerage| con
la temperatura, que confirma el escenario en el que la direccién de magneti-
zacion de los dominios blancos se aleja (en promedio) de la posicién original
perpendicular, al aparecer zonas con proyecciéon paralela y antiparalela al haz
(Fig.4.20). Analizando las imdgenes X M CD con la temperatura de acuerdo
a la ecuacion 4.2 se obtiene un angulo de desviaciéon para la magnetizacion de
los triangulos que eran blancos a 50 K, de Opw= 23°. Se obtiene, de nuevo,
valores diferentes del angulo de desviacién para los dominios rojos y azules
(52 °), y blancos (23°), que se va a racionalizar con un modelo. Los valores de
los angulos de desviacién promedio con el Py nanoestructurado son similares,
pero menores, a los obtenidos para los cuadrados de Y BC'O con la capa de
Py continua de 4 nm (58°, 74° y 26°), lo que parece indicar que al tener el Py
nanoestructurado con el Y BC'O, no hay influencia de Py fuera del YBCO, y
por tanto, el patrén magnético podria resultar méas estable.
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Figura 4.20: Senal |XMCD]| de las dos regiones triangulares blancas definidas a 50 K en
funcién de la temperatura. E1 X M C'D de cada temperatura es promedio de once cuadrados.
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4.3.2.2. Estabilidad del patron magnético a temperatura ambiente

Para estudiar la permanencia del patron magnético a temperatura ambiente
se presenta una caracterizacion de imagenes X MCD a 300 K que se realiza
tres semanas después de las medidas de las Fig.4.18, Fig.4.19 y Fig.4.20 so-
bre la misma muestra. La Fig. 4.21-a corresponde al promedio de imagenes de
XMCD de once cuadrados, para aumentar y homogeneizar la sefial magnética
y demuestra que el patréon imprimido a baja temperatura sobrevive a tempe-
ratura ambiente y por un tiempo mayor de tres semanas. Para obtener maés
informacién de los dominios blancos con magnetizacion perpendicular y cono-
cer el origen de estas diferencias se mide X MCD de los cuadrados para un
segundo anguloacimutal ¢ = 90°. El acimut de 0° corresponde a la mayoria de
las medidas que se presentan en este capitulo, por ejemplo, en la Fig.4.17. Una
rotacién acimutal de 90° de la muestra permite alinear con el haz los dominios
magnéticos que eran blancos a 0°, de manera que la senal X M C' D ahora si va a
ser sensible al magnetismo de estas zonas. En la Fig. 4.21-b el giro de 90° de la
muestra evidencia que todo el patrén imprimido a baja temperatura sobrevive
a temperatura ambiente, y que en promedio los dominios blancos conservan la
magnetizacion perpendicular.

Comparando las dos imagenes de la Fig.4.21 se observa como después de
cambiar el dngulo acimutal, las regiones a y ¢ cambian de casi XMCD =
0 (blanco) a positivo (azul) y negativo (rojo) respectivamente, mientras que
lo contrario sucede con los dominios b y d, que pasan a tener X M CD nulo
por tener imanacion perpendicular al haz. A partir de estas dos imagenes de
512 x 512 pixel se puede calcular el angulo de la magnetizacién en cada pixel.
El resultado de la distribucion espacial de la direcciéon de magnetizacion se
presenta en la Fig.4.22 con el codigo de colores que se muestra en la leyenda
para angulos de 0-360°. En la figura esta completamente definido el angulo de

™N beam

Figura 4.21: X M CD promedio de once cuadrados a temperatura ambiente para dos angulos
acimutales ¢ de (a) 0°y (b) 90°. Las etiquetas a —d marcan los mismos dominios con forma
triangular, la flecha indica la direccion de incidencia del haz en la muestra.
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la magnetizacion, que se incluye también como un campo vectorial para mayor
claridad.

El mapa 2D de la distribucion angular de la magnetizaciéon que se muestra
en la Fig.4.22 aporta mucha informacién importante. Por un lado, corrobora
que el patrén magnético que se imprime a baja temperatura por los campos
magnéticos que crean las supercorrientes del Y BCO en la estructura cuadrada
sobrevive, en gran medida, a temperatura ambiente, y es robusto en el tiempo
incluso después de tres semanas. Por otro, permite calcular la distribucion
angular de la magnetizacién dentro del mismo dominio magnético triangular y
comparar con el andlisis previo del dngulo de desviacion.

En la Fig.4.23 se muestra un esquema de la evolucién de la magnetizacién
con la temperatura que se ha visto hasta ahora. La magnetizacion, inicialmen-
te orientada mayoritariamente a lo largo de las flechas negras, se reorienta al
aumentar la temperatura un determinado angulo que estd comprendido en un
cono de angulo @p. El desalineamiento estéd iniciado en las diagonales del cua-
drado, donde confluyen dominios con magnetizacion en direcciones ortogonales,
configuracion que deja de ser estable al no estar los dominios sustentados por el
campo del SC por encima de T.. Por tanto, las zonas cercanas a la frontera de
dos dominios triangulares son las que preferentemente cambian su orientacion
a medida que aumenta su temperatura.

Es posible utilizar los datos de la Fig. 4.22 para calcular el angulo de desvia-
cion promedio de la magnetizacion, mismo angulo calculado de la dependencia
en temperatura del XM CD para los dominios blanco, azul y rojo. Teniendo
en cuenta la orientacién de la magnetizacién en cada pixel, en la Fig.4.24 se
detalla la distribucién de angulos para cada uno de los cuatro triangulos en los

B} 350 rya
- 300
- 250

— 200

Magnetization

—150

— 100

o

Figura 4.22: Mapa 2D para la orientacién de magnetizaciéon en el Py a 300 K tres se-
manas después de imprimir el patrén magnético a 45 K, obtenido a partir de los datos
representados en la Fig. 4.21.
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4.3 Nanoestructuras de YBCO-FM con imanacién en el plano

Figura 4.23: Desviacién de la magnetizacién cercana a las fronteras de los dominios triangu-
lares a medida que aumenta la temperatura, respecto a la magnetizacion original de baja
temperatura (flechas negras).

que se divide el cuadrado. Para mayor claridad, se selecciona, para la direccion
de la magnetizaciéon, una escala de color diferente en cada triangulo, como se
indica en las imagenes superiores. En la grafica de la Fig. 4.24 se observa que
los méximos de orientacién de la magnetizacion en cada region triangular se
centran aproximadamente en 0°, 90°, 180° y 270° con respecto a la direccion
del haz incidente, que son exactamente las orientaciones del patrén magnético
que se imprime a baja temperatura. Al ajustar las distribuciones de angulos
para los cuatro dominios con una distribucion gaussiana, resultan los centros
a (0.8 £0.2)°% (96.2 + 0.2)°, (174.4 £+ 0.2)° y (264.9 £ 0.2)°, y una anchura a
mitad de altura (FWHM) de (46 + 4)°, lo que significa una desviacién media
o = (23 + 2)°. Existe, por tanto, una pequena desviacién de la magnetizacion
respecto a las posiciones impresas a baja temperatura. Para comparar con los
valores del angulo de desviacién con el Py continuo, se puede calcular el cambio
relativo en X M C'D entre baja temperatura (totalmente alineado) y tempera-
tura ambiente (desviado) con la proyeccién de la magnetizacién respecto al
haz, de la forma explicada en la Fig.4.16, obteniendo el angulo de desviacién
promedio como:

> Nicosb;

TN -

cosp =

para los dominios originalmente azul/rojo (verde/azul en la Fig.4.24) y segin:

S (4.5)

sinfp =

para los dominios inicialmente blancos (marrén/amarillo en la Fig. 4.24), donde
N; es el nimero de puntos con angulo de magnetizacién 6;. Haciendo uso de
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Figura 4.24: (Arriba) Mapa bidimensional de la direccién de magnetizacién en RT que
muestra el area que se utiliza para obtener los histogramas que se muestran debajo.

estas expresiones se obtiene 0 = (23 £ 3)°, Opp= (26 + 3)°, = (21 £
3)°y Opo= (23 £ 3)° que en promedio conduce a (@p) = 23°. Se obtienen aqui
valores para @p muy similares para los cuatro dominios, a diferencia de lo que
se observa en el analisis de los datos de X M CD frente a la temperatura, que
presenta valores muy diferentes para los angulos de desviacion correspondientes
a las regiones blancas y azul y roja, tanto en el caso del Py continuo como
nanoestructurado. Esta diferencia se analiza en el siguiente apartado con ayuda
de un modelo gaussiano para la desviacion angular.

Se puede hacer un segundo calculo de los angulos de desviaciéon de la magne-
tizacion respecto del patrén ideal a baja temperatura, utilizando directamente
la informacién angular del mapa 2D de la Fig. 4.24 que se obtiene de las medi-
das de X M C'D para dos dngulos acimutales diferentes. Hasta ahora se obtiene
el angulo de desviaciéon del cambio de X MCD como consecuencia de variar
la proyeccion sobre el haz, pero ahora, al tener los datos detallados en to-
da la estructura de los dngulos de la Fig.4.24, se puede calcular el promedio
directamente del angulo de desviacion.

> Nil0; — 0]
> Ni

Este es el promedio del dngulo de desviacién, donde 6. es el angulo maximo.
Siguiendo este procedimiento, se obtiene 0= (18 £ 4)°, Opp = (19 £ 4)°,

Op = ' (4.6)
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Opc | Ops | Bpr | Bpow €po
Py continuo(50-90K) - | 58% | 74° | 26° - -
Py nanoest. (50-250K) - | §2° | 2° | 23° - -
Py nanoest. (300K) 23° | 26° | - - | 21°| 23°
Py nancest. (300K) media de 6 | 18° | 19* | - - 16° | 18°

Tabla 4.1: Resumen de los dngulos de desviacién.

= (16 +4)°y = (18 4+ 4)°, que al hacer la media corresponde con un
angulo total de desviacion de (@p) = 18°.

4.3.2.3. Modelo para la estabilidad con la temperatura de la
magnetizacion

A continuacion se investiga la gran diferencia en los dangulos de desviacion
correspondientes a las regiones blancas y azul y roja, que se encuentran tanto en
el caso del Py continuo como nanoestructurado (Tab. 4.1). Se disena un modelo
para considerar los angulos de desviacion de la magnetizacion 8p, Opp v Opr
al aumentar la temperatura hasta 300 K, y analizar la permanencia del patron
a temperatura ambiente y tiempos largos. El modelo se basa en los siguientes
resultados experimentales:

» El dngulo de la magnetizacion en funciéon de la temperatura se puede
aproximar por una distribucién gaussiana.

= Con el aumento de temperatura, en los dominios blancos de los cuadrados
individuales (inicialmente perpendiculares al haz), se produce una nuclea-
ciéon de nuevos dominios con proyecciéon de su magnetizacion a lo largo
de la direccién de propagacion del haz, bien paralelos o antiparalelos.

En la Fig.4.25 se describe el modelo para el cambio X MCD en funciéon de
la temperatura. Este modelo consiste en una distribuciéon gaussiana de angulos
de la magnetizacién, con FWHM = 45° (6 ~ 22.5°) para los cuatro domi-
nios triangulares con respecto a la posiciéon original ideal que se imprime a
baja temperatura, a medida que T aumenta por encima de la temperatura de
transicion superconductora. A partir de la distribucién gaussiana de angulos, y
considerando la contribucién del X M C'D (en el caso de los dominios azul y ro-
jo) y del | XMCD)| (en el caso de dominios blancos) como ya se ha explicado, se
calcula el dngulo de desviacion (basado en el cambio X M CD entre baja y alta
temperatura) para los diferentes dominios. De esta manera se obtienen unos
angulos promedio de desviaciéon segin las ecuaciones 4.2 y 4.3 de Opp= Opr=
22° para los dominios azul y rojo, y @pw = 17° para los dominios blancos.
Estos valores estan de acuerdo con los que se encuentran experimentalmente
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a) LT diminio original azul b) HT dominio original azul b) HT dominio original blanco
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Figura 4.25: Descripcion esquemética de la orientaciéon de la magnetizacién en los dominios
a (a) baja temperatura (LT) y a alta temperatura (HT) para los dominios originalmente
(b) azules y (c) blancos.
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W

a 300 K evaluando la distribuciéon angular de la magnetizacion de la Fig. 4.22,
tanto en su proyecciéon como en el angulo promedio, con valores similares pa-
ra los tridngulos azul y rojo, y los dos blancos, de 23° y 18° respectivamente

(Tab.4.1).

El modelo no tiene en cuenta, sin embargo, la mayor desviacién de la imana-
cion en los dominios inicialmente rojos y azules al aumentar la temperatura, con
angulos muy diferentes respecto de los dominios blancos ortogonales (Tab. 4.1).
Se considera entonces las pequenas areas cercanas a las diagonales del cuadrado
de los dominios rojos y azules en las que la proyeccion de la magnetizacion se ha
invertido, y se propone la existencia de un 10 % de los dominios nucleados con
proyeccion opuesta a la de la magnetizacion a baja temperatura. Estos domi-
nios también siguen la distribuciéon gaussiana, como se indica en la Fig. 4.25-b.
Con el modelo modificado, se obtienen unos dngulos promedio de desviacion
de Opp= Opr= 50° para los dominios azul y rojo, respectivamente y @pw
= 17° para dominios blancos, que ahora si tienen en cuenta de los resultados
experimentales, con valores de Opp= Opr= 52 °, Opw = (23° + 4)° para el
Py nanoestructurado.

El modelo indica, por tanto, que las grandes diferencias entre los valores de
OpB, Opry Opw se deben a la nucleaciéon de dominios cuya magnetizacion tie-
ne una proyeccion antiparalela a la proyeccion original de la magnetizacion a
baja temperatura. Debido a la geometria del experimento, los dominios blancos
inicialmente ortogonales al haz muestran el mismo Opyw independientemente
de si existe o no nucleacion de nuevos dominios con la proyeccion de la magne-
tizacién opuesta a la de los dominios originales. Esto se debe a que los nuevos
dominios tienen una distribucion simétrica respecto a la perpendicular al haz,
y su proyeccion a lo largo de la direccion del haz se cancela. Por dltimo, en este
modelo, el &ngulo que se calcula para dominios blancos basado en el cambio del
valor absoluto | XM CD]| y el angulo basado en la rotacién promedio de cada
posicion aporta valores similares. El primero se obtiene de la ecuacién andloga
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a la ecuacién 4.3:

> Ni

O = (4.7)

mientras que la segunda viene de la ecuacién 4.6. Dado que en la distribucién
gaussiana la mayoria de los angulos de desviacion son pequenos, se puede apro-
ximar sin(0. — 0;) ~ (0. — 0;) y ambas formas de calcular @pw dan el mismo
valor de dngulo con una precisiéon menor de un grado. La configuracién ortogo-
nal de los dominios originalmente blancos significa que el angulo @pw que se
obtiene en ellos es un valor mas fiable que los inicialmente paralelos o antipara-
lelos al haz. Es, por tanto, el parametro clave para analizar la supervivencia de
los patrones imprimidos a bajas temperaturas, y permite comprender el com-
portamiento del sistema sin realizar las medidas a varios dngulos acimutales.
Ademas, como se ha visto, el valor @pw puede calcularse de manera sencilla
del cambio de | X M CD]| con la temperatura utilizando la ecuacién 4.2. Esta
conclusion del modelo se puede apreciar en los datos experimentales, siendo el
valor @pw el que se mantiene mas homogéneo en todas las medidas realizadas.

4.4. Nanoestructuras de YBCO-FM con imanacion
perpendicular al plano

En este segundo apartado se estudia el patréon magnético creado por las
microestructuras de Y BC'O pero con una capa ferromagnética con eje facil de
imanacion perpendicular al plano de la muestra, formada por una multicapa
Co-Pt. Como en el apartado anterior se va a utilizar el Y BCO en el PEEM
como mecanismo de contraste magnético para explorar la influencia de los
campos dipolares creados por una estructura superconductora cuadrada de
Y BC'O de espesor 130 nm y tamano lateral de 13 pm. Sobre esta estructura se
crece una multicapa o superred ferromagnética continua de cinco repeticiones

de Co (0.6 nm) \ Pt (1 nm).

Como se ha observado, el XMCD es proporcional a la proyeccion de la
magnetizacién a lo largo de la direcciéon de propagacién del haz, y se utiliza
principalmente para la investigacion de compuestos magnéticos con magnetiza-
cion en el plano. Sin embargo, la geometria experimental en el PEEM permite
la caracterizaciéon de materiales magnéticos con magnetizacion fuera del plano
porque la muestra estd colocada con un angulo de incidencia de la radiacién
con respecto a la superficie de la muestra de 16°. Esto significa que, para un
sistema magnetizado fuera del plano puro, el XMCD que se mide es apro-
ximadamente el 30 % del total, es decir, sen(16°) = 0,27. De esta manera se
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presenta a continuacién la caracterizacion con XMCD — PEEM en el borde
Co L2 3 del mismo sistema de microestructuras cuadradas de Y BC'O recubier-
to por una multicapa Co-Pt continua, que se realiza también en el sincrotron
BESSY del Helmholtz-Zentrum Berlin fir Materialien und Energie. El trabajo
experimental presentado en este apartado se realiza en colaboracién con la Dra.
Anke Sander, del grupo del profesor Javier Villegas en CNRS/THALES y del
Dr. Sergio Valencia en HZB-BESSY.

4.4.1. Dominios magnéticos sin superconductividad

Primeramente se caracteriza la respuesta magnética del sistema YBCO/Co-
Pt sin los efectos de las supercorrientes. En la Fig. 4.26 se presentan los ciclos
de histéresis de la multicapa de cinco repeticiones de Co (0.6 nm) \ Pt (1 nm)
con campo magnético aplicado perpendicular al plano de la muestra, a 300 K
y 10 K. Se observa el eje magnético facil en la direccion perpendicular, y el
campo coercitivo aumenta desde los 30 Oe a temperatura ambiente hasta los
480 Oe a 10 K.

Ahora se analiza el recubrimiento de las estructuras de Y BC'O con la mul-
ticapa Co-Pt. En la Fig. 4.27-a se muestra la imagen de X AS en el borde del
Co de una estructura hibrida formada por un cuadrado de 13 pm de Y BC'O
cubierta con la capa magnética de Co-Pt. El detalle del borde de absorcion
Lo 3 se observa en la Fig. 4.27-b, medido en la regién interior del cuadrado de
Y BCO en rojo y en la exterior al cuadrado, donde no hay Y BC'O en negro.
Se observa que el espectro de absorcion es idéntico, confirmando por tanto la
continuidad de la capa sobre los cuadrados de Y BC'O y el espacio entre ellos.

La caracterizaciéon magnética de la misma estructura cuadrada de Y BCO
cubierto por la multicapa Co-Pt se muestra en la Fig.4.28. El panel (a) es la
imagen de XM CD tomada en el PEEM a una temperatura de 50 K después
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Figura 4.26: Ciclos de histéresis que se obtienen para el campo magnético perpendicular al
plano en una multicapa Co-Pt, como la que recubre las estructuras de Y BC'O, a 300 K
(izquierda) y 10 K (derecha).
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Figura 4.27: (a) Imagen de X AS en el borde Co L2 3 de un cuadrado de Y BCO de 13 pm
de lado recubierto por una multicapa continua de Co-Pt. (b) Detalle de los espectros de

absorcién tomados en la imagen (a) encima del cuadrado de Y BCO (rojo) y en el exterior
(negro).

de someter a la muestra a un enfriamiento sin campo ZF'C'. Se observa el patron
magnético de la muestra virgen, con zonas orientadas en segin el eje +z en
azul y dominios orientados segun el eje —z en rojo, como especifica el codigo
de colores de la leyenda (Fig.4.28-a). Este patrén es tipico de materiales con
la magnetizacién perpendicular, y coincide con la imagen magnética obtenida
por M FM a temperatura ambiente en una estructura similar (Fig. 4.28-b).

A continuacién se estudia la variacién del patron magnético de la capa de
Co-Pt con el campo perpendicular en el cuadrado de YBCO de 13 pm de
lado. Para ello se realiza una serie de imagenes X M C'D medidas en remanen-
cia, siguiendo un ciclo de histéresis con el campo perpendicular al plano de la
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Figura 4.28: (a) Estructura de dominios magnéticos tras ZFC medida por XMCD en el
borde Co L2353 encima de un cuadrado de YBCO de 13 pm de lado marcado por linea

discontinua. (b) Dominios magnéticos medidos por M F' M en una estructura similar a 300
K.
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muestra entre £ 1000 Oe y sin superconductividad en el Y BCO. La Fig. 4.29
muestra una seleccion de imagenes de X M C'D obtenidas aplicando los campos
magnéticos que se detallan en cada una, a temperatura de 120 K. El campo
evoluciona de izquierda a derecha en la primera fila, y continia de la misma
manera en la segunda fila. Las imagenes se seleccionan para mostrar la estruc-
tura de los dominios magnéticos en saturacion y a los valores de campo H en
los que se nuclean dominios con la magnetizacion invertida. Al ser las medidas
en remanencia estos valores no son en rigor el campo coercitivo, pero se los
puede llamar “campo coercitivo efectivo“ H. porque dan una idea del campo
necesario para invertir la imanaciéon en una determinada zona de la muestra.
La primera imagen de la Fig.4.29, con H;ey, = 600 Oe, tiene un contraste ho-
mogéneo de X MC'D azul, y por lo tanto la magnetizacion esta saturada en la
direccién +z. La disminucién de Hyep, hasta -350 Oe (Fig. 4.29-b), provoca la
nucleacién de dominios con la magnetizacion en la direcciéon opuesta -z (color
rojo). Se observa un aumento de los dominios rojos a -450 Oe (Fig.4.29-c),
hasta saturacion negativa para valores de Hyepy = -550 Oe en (d). Se observa
un comportamiento similar al aumentar el campo magnético en la otra rama
del ciclo. Aumentando el campo desde saturacion negativa se inicia la forma-
cion de dominios azules en 350 Oe (Fig.4.29-e). En las imégenes (f), (g) v

H
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=600 Oe ~ H,,=-3500e  H,,=-450 Oe Hyom=-550 Oe
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Figura 4.29: Imégenes seleccionadas de X M C'D obtenidas en remanencia a 120 K después
de aplicar pulsos de campo magnético perpendicular H del valor que se especifica en la
leyenda, siguiendo el ciclo de histéresis, de 600 a -600 Oe en la fila de arriba, y de -600 a
600 Oe en la fila de abajo. La nucleacién y el crecimiento de los dominios magnéticos se
distribuyen aleatoriamente en la capa Co-Pt encima del cuadrado de Y BC'O. El cédigo de
colores X MC'D se indica a la derecha
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(h) se presenta el detalle del proceso de aumento de la magnetizaciéon en la
direccion positiva del campo para Hyey = 375, 400 y 425 Oe respectivamente.
Considerando todas las iméagenes cercanas a los campos coercitivos efectivos
H. se observa que la nucleacién y el crecimiento de los dominios magnéticos
con signo opuesto es estocastico, es decir, no hay regiones privilegiadas encima
del cuadrado de Y BCO , cuando no es superconductor.

4.4.2. Efecto de la superconductividad

Una vez que se caracteriza el comportamiento magnético de la capa de Co-Pt
encima de la estructura cuadrada de Y BC'O sin los efectos superconductores, a
continuacion se analiza la influencia de las supercorrientes de apantallamiento.
La Fig. 4.30 presenta las iméagenes del patréon magnético inducido en la capa de
Co-Pt en la misma estructura cuadrada de 13 pm a una temperatura de 50 K,
con el Y BCO superconductor. Para poder comparar con la figura anterior se
sigue la misma metodologia en la medida y en la presentacion de los resultados.
En la primera fila se presentan las imagenes correspondientes al cambio de
campo perpendicular desde H;er, = 1000 Oe hasta Hyem, = -1000 Oe, y en la
segunda fila la rama contraria, desde campo negativo hasta positivo. La imagen
(a) corresponde al estado saturado positivo, con toda la multicapa de Co-Pt
en azul para Hyem= 1000 Oe. Las imagenes (b) y (¢) muestran la nucleacién
de dominios de orientaciéon opuesta, rojos, a campos de Hyep, = -450 y -500
Oe. La imagen (d) ensena el estado saturado negativo, con toda la muestra
en rojo, correspondiendo al X MCD negativo para Hyep,= -1000 Oe. En la
segunda fila de iméagenes de la Fig.4.30, se presenta el detalle de nucleacién
de los dominios al revertir la magnetizacién cuando se cambia el campo desde
H,em= -1000 hasta H,em= +1000 Oe. Los campos seleccionados corresponden
a 450, 475, 500, y 550 Oe para las imagenes (e), (f), (g) y (h) respectivamente.
Analizando las imédgenes de la nucleacién de dominios para la inversion de
la magnetizacién, se observan varias diferencias al tener el Y BCO en estado
superconductor. Los valores de los campos coercitivos efectivos son mayores
ahora, se comienzan a nuclear dominios invertidos a 450 Oe a 50 K frente a
los 375 Oe a 120 K. Ademas, las imagenes X M C'D muestran que los nuevos
dominios con el Y BC'O superconductor aparecen preferentemente cerca de los
bordes del cuadrado, como se aprecia claramente en las imdgenes (b) y (e).
La region central permanece sin invertir hasta campos mucho mayores que el
campo coercitivo efectivo H, imédgenes (c) y (h).

Para cuantificar la distribucion espacial del campo coercitivo y el efecto del
cuadrado de Y BCO, se puede utilizar cada pixel de las imagenes X MCD de
las Fig. 4.29 y Fig. 4.30 para trazar un mapeo del campo H, en la superficie de
la muestra con el Y BCO en estado metdlico a 120 K y superconductor a 50
K. Ambos mapas se calculan mediante el uso de macros en el software IGOR,
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Figura 4.30: Imagenes seleccionadas de X M C'D obtenidas en remanencia a 50 K después de
aplicar pulsos de campo magnético perpendicular H,er, del valor especificado en la leyenda,
siguiendo el ciclo de histéresis, de 1000 a -1000 Oe en la fila de arriba, y de -1000 a 1000 Oe
en la fila de abajo. La nucleacién y el crecimiento de los dominios magnéticos comienzan
cerca de los bordes del cuadrado de Y BCO y se propagan hacia su centro para campos
mayores. El cddigo de colores X M C'D se indica a la derecha.

considerando el conjunto completo de datos de XMCD vs H. Con ellos se
interpola el ciclo de histéresis y se calculan los campos coercitivos efectivos en
la rama positiva y negativa. Posteriormente, se calcula para cada pixel de la
imagen el valor promedio He¢ = (H.o — H.1)/2, de manera que el signo negativo
tiene en cuenta el promedio para los campos negativos. Los mapas calculados se
presentan en la Fig. 4.31-a-b, con el codigo de color especificado en la leyenda.
El panel (a) muestra el comportamiento magnético de la multicapa de Co-Pt
con el Y BCO en estado metéalico, a la temperatura de 120 K. Se observa que
el campo coercitivo efectivo es homogéneo en la superficie del cuadrado. La
variaciéon del campo con la posiciéon se puede visualizar mejor trazando un
perfil de campo H, pasando por el centro, a lo largo de la linea marcada en
la imagen. En el panel (c) en rojo se presenta la dependencia de H. con la
posiciéon mostrando unos datos constantes dentro del error experimental.

Al realizar el mismo analisis con el Y BCO en estado superconductor a 50
K, se observan diferencias en el mapeo de H, de la Fig. 4.31-b y el perfil de H,
a lo largo de la linea central marcada en la figura, que se representa con los
puntos azules en la Fig. 4.31-c. En el panel (b) se observa un patrén de campos
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Figura 4.31: Mapas del campo coercitivo efectivo He para Co - Pt (a) a 120 Ky (b) a 50 K
que se obtienen de las imdgenes XMCD vs H. (c, d) perfiles de H¢ a lo largo de las lineas
discontinuas de las imégenes (a) y (b).

coercitivos con la posicion. Mientras que la distribucion de campos coercitivos
a 120 K (Fig. 4.31-a) es bastante isotropica, a 50 K es claramente anisotrépica
(Fig. 4.31-b), con un valor mayor en el centro respecto al valor de H. en los
lados del cuadrado. En el perfil de la Fig. 4.31-c se observa un H, en la frontera
exterior del cuadrado con valores en torno a 400 Oe, lo que supone un aumento
de 100 Oe respecto a los valores de H. a 120 K. Desde el borde del cuadrado
hasta el centro a 50 K, H. aumenta suavemente de manera simétrica 250 Oe,
obteniendo un valor cercano a 650 Oe en los puntos centrales. En cierta manera
la distribucién espacial de los campos coercitivos mayores en la Fig.4.31-b se
asemeja a una X, que es precisamente el patron de la contribucién en z del
campo dipolar de las supercorrientes del Y BC'O. Se reproduce este patréon en

la Fig.4.31-d para su mejor comparacién (idéntico al que se muestra en la
Fig. 4.2-c).

Para cuantificar y extraer mas informacion de la influencia de las super-
corrientes en el comportamiento magnético de la capa de Co-Pt encima del
cuadrado superconductor de Y BC'O, se realiza un analisis por zonas concén-
tricas, que se presenta en la Fig.4.32. En el panel (c) se detallan las regiones
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de interés o ROI definidas, que empiezan en los bordes del cuadrado, region 1,
aumentando el nimero hacia el interior, hasta la regiéon 8 que se corresponde
al centro. Las imagenes de la Fig. 4.32-a,b representan, a 50 K y 120 K res-
pectivamente, los ciclos de histéresis de la capa de Co-Pt para las regiones que
muestran un comportamiento mas diferente, la frontera del cuadrado, regién 1
y el centro, region 8. Comparando ambas graficas, se observa un aumento del
campo coercitivo con el Y BC'O superconductor respecto al Y BCO metalico
para la region 1, que es atin mayor en el centro, regién 8. De manera analoga, se
obtienen los ciclos de todas las posiciones intermedias 2-7, y en la Fig. 4.32-d-e
se representan los campos coercitivos efectivos que se extraen de esos ciclos, el
campo positivo (puntos en rojo), el negativo (negro) y el promedio (azul). Para
el Y BCO superconductor (50 K, Fig. 4.32-d), el H, promedio aumenta de ma-
nera mondtona desde un valor de 425 Oe (850 mA) en el exterior, regiones 1y
2, hasta un valor cercano a 525 Oe (1050 mA) en el centro del cuadrado, regiéon
8. Estos valores estan promediados en toda la zona concéntrica del cuadrado, y
por tanto son algo diferentes a los encontrados en los perfiles del mapa bidimen-
sional de H. de la Fig. 4.31. Para comparar estos valores de campos H. con los
que tendria la multicapa de Co-Pt sin Y BC'O se estima el H. en regiones fuera
del cuadrado superconductor, y el valor se incluye en la grafica como region 0.
A pesar de la asimetria encontrada en el ciclo de histéresis en la region 0, el
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Figura 4.32: Ciclos de histéresis que se obtienen a partir de imdgenes X MCD a 50 K (a)
y 120 K (b) para las regiones 1 (borde) y 8 (centro) que muestran las lineas del panel (c).
(c) especifica las 8 regiones concéntricas que se utilizan para analizar los ciclos y campos
coercitivos He. (d) y (e) He calculados de los ciclos de las regiones 1-8 a 50 K y 120 K. La
regién 0 corresponde al He del Co en una zona sin Y BCO. (f) diferencia en Hc entre 50 K
y 120 K para las 8 regiones definidas, del exterior al centro. 1 mA equivale a 0.5 Oe en He.
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promedio es un valor de H. muy similar al que se encuentra en el centro del
cuadrado, regién 8 (Fig.4.32-d), lo que apunta a que los campos magnéticos
producidos por el SC podrian disminuir el H; efectivo en los bordes. A 120 K y
el YBCO no es superconductor (Fig.4.32-e) y se observa un comportamiento
muy diferente, el H. de la regién externa del cuadrado de Y BC'O se mantiene
aproximadamente constante hasta la region central del cuadrado, en la que si
acaso disminuye ligeramente.

La variacion del campo coercitivo en funcién de la posicién en el interior
del cuadrado como consecuencia de las supercorrientes del Y BCO puede tener
varios origenes. Para discutirlos se analiza la secuencia magnética de medida
considerando dos casos limites en relaciéon a la penetracién del campo H en el
cuadrado superconductor. Se parte del superconductor en remanencia después
de haberlo saturado con un campo H > 2H*. Se tiene, por tanto, supercorrien-
tes en toda la estructura de Y BCO, y un perfil positivo de campo lineal segtin
el modelo de Bean. Si se incluye la correccién de los campos de demagnetiza-
cion se obtiene el perfil que se presenta en la Fig.4.33, con campo ligeramente
negativo en el exterior de la estructura, y ligeramente mas positivo de lo que
predice el modelo en el centro. A continuacién se aplican campos negativos
para ver la nucleacién de dominios con la magnetizacion invertida.

La primera situaciéon limite es que el campo magnético aplicado no sea su-
ficiente para tener supercorrientes de apantallamiento en un volumen signifi-
cativo de la estructura superconductora en remanencia, H << 2H*, y por lo
tanto apenas afectan al perfil del campo Hg. presente antes de aplicar el campo
negativo, Fig. 4.33. Este perfil tiene valores negativos en los bordes, y por con-
siguiente la inversién de la magnetizacién empezaria en los bordes del cuadrado
de YBCO. Pero los dominios invertidos no se propagarian porque el campo
Hy. toma valores positivos, aumenta hacia el interior y no habria inversién de
la imanacion.

La otra situacién limite es que el campo negativo aplicado sea H ~ 2H™ y se

H(r)

Y /

Figura 4.33: Representacion esquematica dela componente z del campo magnético H en
remanencia en una estructura de Y BC'O al aplicar un pulso de campo externo H = 2H™.
En azul el perfil lineal del modelo de Bean, en rojo el calculo real en un cuadrado de Y BCO
incluyendo los campos de demagnetizacion. En verde se muestra el perfil de campo en una
situacién intermedia del ciclo de histéresis (ver texto).
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invierta el sentido de las supercorrientes en toda la estructura de Y BCO. En
este caso el perfil de campo Hg. en remanencia seria el mismo de la Fig.4.33
pero de signo contrario. Los valores mayores de campo negativo se dan en el
centro del cuadrado, y por tanto, se espera que cualquier dominio con imana-
cion invertida se propague inmediatamente a la region central. Este segundo
escenario se aleja de los resultados experimentales observados, y por tanto
queda descartado.

El caso de aplicar campos negativos |H << H*| es un escenario que explica
satisfactoriamente la nucleacién de los dominios invertidos en los bordes del
cuadrado superconductor que se observan experimentalmente, pero no tiene en
cuenta la propagacién de esos dominios hacia el centro segiin se va aumentando
el campo negativo externo recorriendo el ciclo de histéresis. Es razonable que
el aumento del campo hace que la condicién |H << H*| se deje de cumplir, y
se empiece a tener una regién apreciable de supercorrientes invertidas, y por
tanto se de un escenario intermedio entre los dos casos limites comentados
anteriormente. Este escenario intermedio se representa en la Fig.4.33 esque-
maticamente de acuerdo al modelo de Bean con el perfil verde, e implica tener
una cierta regién del exterior del cuadrado con campo negativo, de forma que
ahora si se pueden propagar los dominios con magnetizacién invertida hacia el
centro. Esta regiéon de campo negativo aumenta hacia el centro con el campo
aplicado negativo, segiin se recorre el ciclo de histéresis, y hace que los dominios
invertidos se propaguen y finalmente lleguen hasta el centro del cuadrado.

Para corroborar este escenario y conseguir informacién cuantitativa en rela-
cion a la penetraciéon del campo externo para los valores menores del ciclo de
histéresis, se propone realizar simulaciones con la geometria del experimento.
Estas simulaciones estan en proceso y se espera que puedan aclarar el proceso
detallado de la variacién de H. con la posicion en las estructuras superconduc-
toras recubiertas con una capa con magnetizaciéon perpendicular al plano.

4.5. Conclusiones

En este capitulo se presenta el estudio de los estados magnéticos creados por
estructuras superconductoras de Y BC'O en una capa ferromagnética deposita-
da encima, al aplicar pulsos de campos H externo perpendiculares.

En un primer bloque se estudia el patréon magnético creado en el plano su-
perior de la estructura de Y BCO, con ayuda del Py. Se fabrican estructuras
hibridas de Y BC'O recubierto por Py con diferentes formas y tamanos median-
te el crecimiento por pulverizacién catddica y la nanofabricacién con litografia
por haz de electrones. Analizando la estructura magnética con imagenes de
XMCD en el PEEM, se obtiene la impresiéon del patrén magnético debido
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a los campos dipolares creados por las corrientes de apantallamiento del su-
perconductor después de aplicar el pulso de campo magnético perpendicular a
la superficie de la muestra. Las estructuras con el Py depositado en forma de
una capa continua de 4 nm, muestran la impresion del patréon magnético con-
sistente en cuatro triangulos con magnetizaciones perpendiculares al lado del
cuadrado. Este patréon se observa en cuadrados de 20 pm de lado, y sobrevive
hasta estructuras de 4 pm de lado. Por debajo de ese tamafio no se resuelve el
patrén de dominios triangulares. Las estructuras en forma de discos muestran
el mismo comportamiento, la estructura de dominios visibles con 20 pm de
diametro se resuelve hasta un didmetro de 4 pm. Para este tamano se obtiene
la inversion del patron magnético al invertir el signo del pulso de campo H que
genera el patron en el Py, demostrando el inequivoco origen del patréon magné-
tico en las supercorrientes del Y BC'O. La desaparicion del patrén por debajo
de 4 pm se asigna a un efecto de la disminucion de los campos dipolares por
tener supercorrientes de longitud menor, y/o una disminucién de la J,. por la
mayor cantidad de defectos en el borde de las estructuras de Y BC'O respecto
al bulk al reducir el tamano.

El estudio de la estabilidad del patréon magnético en Py aumentando la
temperatura hasta 300 K se realiza con dos tipos de estructuras. En el primer
caso, con la capa continua de 4 nm de Py, se observa la nucleacién de dominios
preferentemente en las diagonales de cuadrado cuyo angulo de rotacion de la
imanacion depende de los dominios cercanos, y la existencia de una pequena
probabilidad de que la rotacion de la magnetizacion cambie la proyeccion sobre
el haz al aumentar la temperatura. El segundo tipo de muestras que se estudian
tiene la capa de Py nanoestructurada, solo hay material ferromagnético encima
de las estructuras de Y BC'O. Para conseguir mantener las propiedades del Py
es necesaria una capa intermedia de Pt intercalada entre ambos materiales. El
estudio de estas muestras indica que la senal de X M C'D comienza a disminuir
por encima de 60 K y hasta 90 K, la T. del superconductor, debido a la
disminucién del campo dipolar creado por las supercorrientes del SC' que se
asocia a la disminucion de la corriente critica con la temperatura. De 90 a
300 K la senal X MCD se mantiene practicamente constante de manera que
el patréon magnético sobrevive a temperatura ambiente. Medidas a las tres
semanas confirman la persistencia del patrén en el tiempo.

Se propone un modelo para analizar la pérdida de orientacién de la magne-
tizacién respecto a su orientacién a baja temperatura en el patréon ideal, que
se basa en una distribucién gaussiana para cada zona del patron. Este modelo
reproduce satisfactoriamente los valores del promedio del dngulo de desviacion
en patrones obtenidos promediando once imagenes, con angulos similares en
los cuatro triangulos del patron magnético en el entorno de 22°. Sin embargo,
no puede tener en cuenta la pérdida de orientaciéon de la magnetizacién en
funcién de la proyeccién sobre el haz incidente, que supone unos angulos de
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desviacion para los dominios azul, rojo de@pp= 58° (52°) y Opr= 74° (52°)
mucho mayores que el &ngulo obtenido para los dominios blancos @pw = 26°
(23°) + 4° en la muestra de Py continuo (nanoestructurado). Considerando
la nucleacién de un 10% de los dominios con proyecciéon opuesta a la de la
magnetizacion a baja temperatura se reproduce esta asimetria en los angulos
de apertura de la magnetizacion al aumentar la temperatura.

La persistencia del patron magnético creado a 50 K a temperatura ambiente
confirmada en periodos de tiempo de tres semanas resulta muy interesante para
las aplicaciones practicas de esta novedosa metodologia de imprimir patrones
magnéticos mediante materiales superconductores, por ejemplo en memorias
no volatiles.

Como complemento al estudio en el plano, en el segundo bloque del capitulo
se estudia el magnetismo que se genera encima de las estructuras de Y BCO
en la direccion perpendicular al plano de la muestra. Para ello se recubre su
superficie con una multicapa de cinco repeticiones de Pt (1 nm) \ Co (0.6 nm),
y se caracteriza con medidas de X MCD y M FM su imanaciéon perpendicular
al plano. El efecto de las supercorrientes en la direcciéon perpendicular no es
tan evidente como en el plano, no se forma un patrén geométrico bien definido,
sino que aparecen diferencias en los campos coercitivos en la superficie de la
estructura superconductora en funcién de la posiciéon. Se realiza un andlisis
detallado de la magnetizaciéon en diferentes estados de los ciclos de histére-
sis medidos en remanencia en funciéon de la posicién y en el mapa 2D de los
campos coercitivos efectivos H. si parece emerger un patréon relacionado con
la componente z del campo dipolar que crean las supercorrientes. Respecto los
valores de H. con el Y BCO en estado metalico, al disminuir la temperatura a
50 K se da un pequeno aumento (100 Oe) de los campos coercitivos H. en los
bordes de la estructura cuadrada analizada, que ensancha el ciclo de histére-
sis hasta los 400 Oe. Este valor crece mondtonamente al desplazarse hacia el
centro de la estructura, donde llega a 650 Oe. La aproximacion de aplicar cam-
pos negativos |H << H*|, teniendo en cuenta el campo de demagnetizacién
del superconductor, explica satisfactoriamente la nucleacion de los dominios
invertidos en los bordes del cuadrado superconductor. Al aumentar el campo
externo negativo siguiendo el ciclo de histéresis y mirar el perfil del campo Hgc
en remanencia, se crea una cierta region del exterior del cuadrado con campo
negativo que va aumentando hacia el centro, de forma que permite la propa-
gacion de los dominios con magnetizacion invertida hacia el centro, explicando
los resultados experimentales. Se espera que simulaciones magnéticas aclaren y
cuantifiquen la variacion de H. en las estructuras superconductoras recubiertas
con una capa con magnetizacién perpendicular al plano.

144



Conclusiones generales

En esta tesis doctoral se estudia la generaciéon y manipulacion de estados y
patrones de espin en nanoestructuras planares de 6xidos complejos para apli-
cacion en espintrénica. Se han realizado dos aproximaciones al problema, por
un lado se ha tratado la generacion de paredes de dominio de 180° en nanohilos
de LSMO. Por otro lado, se ha estudiado la generacion de texturas de espin en
un material ferromagnético situado encima de estructuras superconductoras de
YBCO, al usar las supercorrientes que se generan al apantallar un campo mag-
nético perpendicular al plano de la muestra. Las conclusiones mas relevantes
que se extren de este trabajo se enumeran a continuacion.

Se ha conseguido una ruta de nanofabricacién de nanodispositivos de LSMO
con litografia por haz de electrones basados en un patrén con un nanohilo y
dos contactos verticales de mayor anchura. Este dispositivo crea una competi-
cion de anisotropias de forma en la cruz entre el nanohilo y el contacto, que
sirve de punto de generacion de paredes de dominio al ciclar el campo mag-
nético a lo largo del nanohilo. La detallada caracterizacion del transporte y el
magnetismo del mismo dispositivo con un nanohilo de 180 nm y un contacto
de 500 nm, ha permitido observar la generaciéon de una pared de domino de
180° en la cruz al invertir la imanacién del nanohilo, la cual se propaga y so-
brevive en un determinado rango de campos magnéticos del ciclo de histéresis
antes de desaparecer. Esta pared de dominio genera una respuesta eléctrica
que consiste en la conmutacién a un estado de alta resistencia que supone una
magnetorresistencia de 2.6 %, en un comportamiento similar a las uniones tu-
nel ferromagnéticas. Simulaciones micromagnéticas del dispositivo reproducen
fielmente este proceso de nucleacion y propagacion de la pared de dominio de
180°. Ademas, del analisis magnético se ha obtenido un grosor de 120 nm de
la pared de dominio de 1802 en LSMO a 50 K, que estd en buen acuerdo con
lo reportado en trabajos anteriores.

Se ha optimizado el disefio de dos nanohilos de LSMO para conseguir mani-
pular la generacién de la pared de dominio de 180° que da origen a la conmuta-
cion de la magnetorresistencia. El dispositivo con un hilo de 65 nm, en el limite
de la técnica, presenta un transporte eléctrico con el valor de la magnetorresis-
tencia maximizado del 9 % y un aumento del campo de aniquilacién de la pared
de domino desde 200 Oe a 1660 Oe, que se atribuye a la rugosidad de hilo. El
segundo dispositivo tiene un hilo de 200 nm y su transporte eléctrico presenta
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una pequena conmutacion de la magnetorresistencia del 0.5 % siguiendo el ci-
clo de histéresis. Sin embargo, al optimizar la secuencia de variacién del campo
magnético, incluyendo una doble inversiéon en un ciclo menor para extender el
rango de rotacion de la imanacién en la cruz, se recupera una conmutacion de
la magnetorresistencia del 8 %. La manipulacién bajo demanda de la magne-
torresistencia en nanoestructuras sencillas del medio metal LSMO utilizando
la competiciéon de anisotropias de forma del nanohilo con un contacto més an-
cho perpendicular a él, abre una nueva puerta para el diseno de dispositivos
avanzados para su aplicaciéon en espintronica.

Se han generado texturas de espin mediante la impresion en una capa super-
ficial de ferromagnético, del patrén magnético generado por nanoestructuras
superconductoras, creadas por litografia por haz de electrones, al apantallar
un campo magnético perpendicular. Estas texturas se han estudiado en la su-
perficie, utilizando un material con imanacion en el plano caracteristico como
el Py, y en la direcciéon perpendicular al plano, utilizando una capa magnética
con la imanacion perpendicular, una superred Co-Pt.

Las texturas magnéticas generadas por las supercorrientes del YBCO en
el recubrimiento continuo de Py estan determinadas por la geometria del su-
perconductor, resultando en cuatro dominios triangulares con la imanacion
orientada a 90° para un cuadrado, o una rotacién continua con el angulo, si-
milar a un skyrmion, en el caso de estructuras de tipo disco. Este patron se
observa disminuyendo el tamafio de la estructura superconductora hasta los
4 nm y se puede invertir con el signo del pulso de campo magnético aplicado
para generarlo. Las texturas de espin generadas por el superconductor resultan
sorprendentemente robustas con la temperatura y se consiguen estabilizar en
periodos de tiempo superiores a tres semanas mediante la nanoestructuracion
de la capa de ferromagnético junto con el superconductor. Se consigue una
via para generar texturas de espin estables a temperatura ambiente mediante
materiales superconductores, para diferentes aplicaciones en almacenamiento
de informacién y espintrénica.

El patrén magnético creado encima de las estructuras de YBCO en la direc-
cién perpendicular al plano de la muestra provoca diferencias en los campos
coercitivos en la superficie de la estructura superconductora en funciéon de la
posicién. Se produce una disminucién del campo coercitivo en la frontera de las
estructuras cuadradas del superconducor y un aumento en el centro del cua-
drado. Esta variacion sigue la componente z del campo dipolar creado por las
supercorrientes superpuesta al campo de demagnetizacion del superconductor,
que genera paredes de dominio cerca de los bordes del cuadrado y las propaga
hacia el centro del cuadrado conforme se cicla el campo magnético. Simulacio-
nes preliminares de acuerdo al modelo de Bean reproducen el comportamiento
observado cuando los campos aplicados son menores que el campo de penetra-
cion completa. Con estos resultados se abre la posibilidad de variar los campos
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coercitivos de materiales con imanacién perpendicular al plano mediante las
estructuras superconductoras y la estabilizacién de paredes de dominio en pa-
trones geométricos definidos por la geometria del YBCO.
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Breves estancias en el extranjero

n Stabilitzation of topologically unstable states by means of SC/FM inter-
actions - BESSY II. Berlin. Junio 2016. Técnica: SPEEM, X-Ray
absorption and spectroscopy. Duracién: 1 semana.

= Controlling magnetic groundstates at correlated oxide interfaces by in-
duced oxygen vacancy profiles - BESSY II. Berlin. Noviembre 2016.
Técnica: SPEEM, X-Ray absorption and spectroscopy. Duracion: 1 se-
mana.

= Controlling magnetic groundstates at correlated oxide interfaces by in-
duced oxygen vacancy profiles - BESSY 1II. Berlin. Diciembre 2016.
Técnica: VEKMAG. Duracién: 1 semana.

= Tailoring magnetic textures with superconductors: Hybrid superconduc-
tor/ferromagnetic nanostructures for future spintronic applications - BESSY

II. Berlin. Mayo 2017. Técnica: SPEEM, X-Ray absorption and spec-
troscopy. Duraciéon: 1 semana.

= Manipulation of magnetic states at oxide interfaces by ferroelectric po-
larization - BESSY II. Berlin. Octubre 2017. Técnica: SPEEM, X-Ray
absorption and spectroscopy. Duracion: 1 semana.

= Superconducting ferromagnetic interactions as seed for local imprint of
non-trivial spin topologies. - BESSY 1I. Berlin. Enero 2018. Técnica:
SPEEM, X-Ray absorption and spectroscopy. Duracién: 1 semana.

= Superconducting ferromagnetic interactions as seed for local imprint of
non-trivial spin topologies. . - BESSY 1I. Berlin. Julio 2018. Técnica:
SPEEM, X-Ray absorption and spectroscopy. Duracién: 1 semana.
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