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Capitulo 1

Introduccion

Este trabajo se enmarca en el contexto de la fisica de materiales, disciplina que se encarga de
estudiar las propiedades de los materiales y sus potenciales aplicaciones. Desde hace ya muchos
anos, se estan buscando soluciones al problema del consumo energético y medioambiental a
través del estudio de nuevos materiales que, potencialmente, podrian utilizarse para conseguir
fuentes de energia limpia y disminuir el consumo energético de la sociedad.

La espintrénica es una de las muchas disciplinas que pretenden abordar estos problemas desde
el punto de vista de la fisica de materiales. Mientras la totalidad de la electrénica convencional
se basa en el transporte de cargas eléctricas méviles, la espintrénica incorpora la informacién
de espin de los electrones a través del estudio de las corrientes de espin. La principal ventaja
que presentan estas corrientes de espin frente a la corriente eléctrica es que algunas de ellas, en
concreto, las corrientes de espin transportadas por magnones, no llevan asociada un movimiento
de cargas por lo que no implicarian pérdidas por efecto Joule.

Como se ha demostrado en los tultimos anos, existen diversas formas de excitar corrientes de
espin. La que se va a tratar en este trabajo es la excitacién de corrientes de espin por efecto
Seebeck de espin utilizando un gradiente de temperatura. A dia de hoy, no existe un marco tedrico
completo que consiga explicar toda la fenomenologia que rodea a este efecto termoespintrénico.
Por este motivo, se sigue estudiando y buscando potenciales aplicaciones que permitan aumentar
la eficiencia energética de los dispositivos termoeléctricos.

En este trabajo, la misién de la espintrénica se combina con la superconductividad, otra de
las ramas de la ciencia ampliamente estudiada por las aplicaciones que podria llegar a tener en
un futuro. Recientemente, se ha descubierto que la presencia de un material superconductor en
contacto con un material con orden magnético de largo alcance, puede modificar las propiedades
de resonancia ferromagnética de dicho material. Esto implicaria un cambio en la propagacion
del espin a través de la intercara entre los materiales. En este trabajo, se pretende estudiar como
afecta dicho material superconductor en la propagacién de las corrientes de espin excitadas por
efecto espin-Seebeck.

1.1. Dinamica de espin

En esta seccion se van a discutir algunos aspectos bésicos acerca de la dindmica de espin que
permitirdan entender qué es una corriente de espin y cudl es su origen. Asi, se verd dénde reside
la importancia del transporte de espin y cuales son sus ventajas frente al transporte de carga
convencional.



1.1.1. Ondas de espin. Magnones

El estado fundamental de un sélido ferromagnético corresponde a aquel en el que todos los
espines se encuentran alineados de forma paralela segin el eje z (ver figura (a)). Se podria
pensar que el primer estado excitado corresponde al cambio de sentido de un solo espin (ver
figura [L.1[(b)) en el cual el espin total de la red de espines disminuye una sola unidad (es decir,
+h). Sin embargo, existe otra manera en la cual es posible disminuir el espin total del sistema esa
cantidad si se permite que la red de espines compartan ese cambio orientandose como muestra
la figura [1.1|(c). Esta segunda opcién requiere una energia mucho menor [IJ.
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Figura 1.1: Cadena de espines en el nivel fundamental (a) y en un estado excitado (b). Ilustracién
de un magnén (c)

(a) (b)

Estas excitaciones, que reciben el nombre de ondas de espin, son las excitaciones de menor
energia que pueden existir en un sélido magnéticamente ordenado y siempre disminuyen el
orden magnético del sistema. La manera de cuantificar estas ondas de espin es con una una
cuasiparticula llamada magndn. El magnén se comporta como un bosén, pues transporta un
espin de +h y puede considerarse como la analogia magnética a las vibraciones de la red y los
fonones.

El hecho de que las ondas de espin tengan un comportamiento bosénico permite cuantificar
el nimero medio de ondas de espin de frecuencia w, con una distribucién de Bose-Einstein (en
equilibrio térmico):

1
(ng) = ohwg[keT _ 1 (L.1)

Esta ecuacion permite dar una idea intuitiva de como, al aumentar la temperatura, la magneti-
zacién (que es destruida por los magnones) disminuye.

En este trabajo, serd necesario conseguir un transporte de corriente de espin magnénica (ver
siguiente seccién). Los estados magnodnicos que se generen se encontraran fuera del equilibrio
termodinamico y la distribucién de Bose-Einstein sera insuficiente para cuantificarlos. En este
caso, serd necesario anadir un nuevo parametro, el potencial quimico magndnico (). Este
potencial permite parametrizar los magnones creados mediante tres formas de bombeo distintas:
(1) irradiacién foténica, (2) mecanismos de transferencia de espin a través de una intercara con
un material conductor y (3) gradiente térmico [2]. En este trabajo, como se verd més adelante
se utilizard la tercera de ellas. Un cambio en este potencial quimico serd responsable de la
generacién de corrientes de espin.

1.1.2. Corrientes de espin

De la misma manera en la que es posible definir una corriente eléctrica (J4) como un trans-
porte neto de carga, se puede hacer algo similar con un transporte neto de momento angular
de espin al definir una corriente de espin (Jg). En funcién de si el transporte de informacién de
espin va acompanado de un transporte neto de carga se pueden distinguir dos tipos de corrientes
de espin: las corrientes polarizadas en espin y las corrientes puras de espin (ver figura .
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Figura 1.2: Se muestran las corrientes polarizadas en espin (a) y los dos tipos de corrientes puras
de espin: de electrones (b) y de magnones (c).

Pensemos en una corriente de electrones en la cual todos ellos se estan moviendo en el mismo
sentido. En el caso de que exista una asimetria entre los electrones con espin up y espin down,
se presentaria a la vez un transporte neto de carga (corriente eléctrica) y de espin (corriente de
espin) como ilustra la figura (a). Este tipo de corrientes que son, a la vez, carga y de espin,
se conocen con el nombre de corrientes polarizadas en espin. La densidad de corriente en este

caso puede definirse asi [3]:
h

Js = 5o (J1 = Jy) (1.2)
donde Jy4(y) es la densidad de electrones con espin up y espin down respectivamente. Notese, que
este tipo de corrientes, al llevar una corriente de carga asociada pueden detectarse experimen-
talmente en el laboratorio mediante una diferencia de potencial.

Sin embargo, también existen corrientes de espin que no llevan asociada ninguna corriente
de carga. Son las llamadas corrientes puras de espin. Una expresion general para definir este
tipo de corrientes es [4]:

Js=)  spu (1.3)
k
donde s, es la componente z de la densidad de espin que se transporta y vk es la velocidad a la
que se propaga esa densidad de espin.

Existen dos tipos de portadores que pueden dar lugar a corrientes puras de espin: los elec-
trones de conduccién y los magnones (ver seccién [1.1.1]).

Las corrientes puras de espin causadas por electrones de conducciéon se generan cuando existe
el mismo nimero de electrones con espin up y espin down moviéndose en direcciones opuestas.
Como se observa en la figura (b) esto dard lugar a una corriente de espin pero aunque exista
un transporte de electrones, la corriente de carga sera nula. Si se particulariza la expresion
anterior para esta corriente de electrones de conduccién definiendo la tercera componente de la
densidad de espin como sj = C;r{,upck,up — CL downCk down donde CL , ©s el operador creaciéon de
electrones de conduccién con espin o = up/down y con momento k se obtiene que la densidad
de corriente de espin es [4]:

1_ i T
‘]-Se - ka(<ck7upck7up> - <Ck,downck7do’wn>) (]‘4)
k
En este caso el término vy es la velocidad de los electrones de conduccion.

Las ondas de espin también tienen la capacidad de transportar momento angular de espin
y, ademds, no implican el movimiento de cargas por lo que pueden dar lugar a otro tipo de
corriente pura de espin, las corrientes de espin magnoénicas (ver figura c)). En este caso, se
puede definir si = S — bl;bk donde bL es el operador de creaciéon de magnones con momento k.
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Es decir, la tercera componente de espin se define como la que existe en el nivel fundamental
(Sp) menos lo que contribuye cada magnén. Si se sustituye esta expresion en la densidad de
corriente de espin se llega a que [4]:

T8 = S () — B 4boi) (1.5)
k

Noétese aqui que, al no llevar asociado el movimiento de cargas, este tipo de corrientes pueden
presentarse en cualquier material que presente un orden magnético de largo alcance, indepen-
dientemente de que sea aislante o conductor. Esto es lo que justifica el estudio de este tipo de
corrientes pues no conllevan pérdidas de energia por efecto Joule. Otra propiedad caracteristica
de las corrientes magnonicas es que, mientras las corrientes de espin de electrones de conduccién
poseen longitudes de penetracién de 100 - 1500 nm, estas pueden llegar a recorrer longitudes
cercanas al milimetro [4].

1.2. Efecto Seebeck de espin (SSE)

El efecto Seebeck clésico, fue descubierto en el afio 1821 cuando el fisico Thomas Seebeck
observé por primera vez la aparicién de una corriente eléctrica al someter a un gradiente de
temperatura a la uniéon de dos materiales conductores o semiconductores. El efecto andlogo de
espin es lo que se conoce como efecto Seebeck de espin o espin-Seebeck (SSE).

El1 SSE se refiere a la creacién de una corriente de espin en el interior de un material magnético
al que se le aplica un gradiente de temperatura. Para identificar qué portadores de espin (elec-
trones o magnones) son los causantes de dicho efecto termoespintrénico hay que tener en cuenta
que el SSE se ha detectado en materiales magnéticos tanto aislantes como conductores [5]. Las
corrientes de espin pueden ser generadas tanto por electrones como por magnones, a partir de
un gradiente de temperatura. Cada proceso fisico es totalmente distinto y por ello es necesario
distinguir entre ambas contribuciones.

Por definicién, el SSE hace referencia tinicamente a la contribuciéon de los magnones. En
el caso de que se esté trabajando en un material magnético y metalico, la contribucién de
electrones polarizados en espin se deberd a otro proceso conocido con el nombre de efecto Seebeck
dependiente de espin (SDSE) que se explicard en la seccién (|1.3.2)).

En el laboratorio, es posible utilizar dos configuraciones distintas para medir SSE: la confi-
guracion transversal (TSSE, del inglés Transversal Spin Seebeck Effect) y la longitudinal (LSSE,
del inglés Longitudinal Spin Seebeck Effect) [6]. Empezaremos por explicar la configuracién TS-
SE, pues fue precisamente ésta la implementada por Uchida et al. cuando se observé por primera
vez este efecto termoespintrénico. Tal y como muestra la figura[1.3|(a), en esta configuracion el
gradiente de temperatura es aplicado a lo largo del plano de la pelicula delgada. Utilizando un
campo magnético en la direccién paralela a dicho gradiente se consigue generar una corriente de
espin perpendicular a este.

En cambio, en la configuracion LSSE, el gradiente de temperatura se aplica a lo largo del
espesor de la pelicula delgada, es decir, normal al plano. Utilizando un campo magnético per-
pendicular a dicho gradiente se puede excitar una corriente de espin a lo largo del espesor de
la pelicula delgada (ver figura (b)) Aunque ambas configuraciones son igualmente posibles
de implementar, por una cuestién de simplicidad experimental pues alguno de los equipos del
laboratorio ya se encuentran optimizados para ello, en este trabajo se utilizard la configuracién
LSSE. Hay que tener en cuenta que en esta configuracion pueden aparecer algunos efectos que
dificulten el andlisis de la sefial de SSE (ver seccién [L.3.2)). Por ello habrd que tener cuidado a
la hora de realizar las medidas y tratar los datos.
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Figura 1.3: Configuraciones que pueden implementarse para la medida de SSE: transversal o
TSSE (a) y longitudinal o LSSE (b).

1.3. Efectos de transporte de espin

Para la deteccién de las corrientes de espin en las estructuras fabricadas en este trabajo se
usara el efecto Hall de espin inverso (ISHE). El propésito de esta seccién es explicar brevemente
los fundamentos tedricos de éste y otros fendmenos termoespintrénicos.

1.3.1. Deteccion no local de corrientes de espin. Efecto Hall de espin inverso
(ISHE).

En la seccién |1.1.2] se han presentado distintos tipos de corrientes eléctricas y de espin. Para
detectar una corriente que lleva asociada un transporte de carga no hay mas que usar una
caida de potencial. Sin embargo, ;cémo es posible detectar una corriente (pura) de espin que no
lleva asociada una caida de potencial? Una opcién es convertir las corrientes puras de espin en
corrientes eléctricas que puedan ser facilmente detectadas. Para ello, se utilizara el efecto Hall
de espin inverso (ISHE, del inglés Inverse Spin Hall Effect).

El efecto Hall de espin (SHE) estd relacionado con la aparicién de una corriente de espin
transversal a una corriente eléctrica en el interior de un material conductor. Dicho efecto presenta
su origen en la dispersion de electrones en el seno de una interaccién espin-6rbita (SO) intensa.

Consideremos que existe una corriente de electrones en el interior de un metal. Estos electro-
nes sufrirdan diversos procesos de scattering a lo largo de su recorrido. En los materiales donde la
interaccion espin-érbita sea elevada, tras estos procesos de dispersién, los electrones con espines
opuestos, saldran en sentidos contrarios pudiendo generar una corriente de espin. Para ver de
qué tipo de corriente de espin se trata serd necesario distinguir el tipo de material en el que se
produce:

= En el caso de que se trate de un material conductor y con orden magnético de largo alcance
existird una asimetria entre las poblaciones de electrones con espin up y espin down. En
este caso, los electrones seran dispersados preferentemente en un sentido por lo que se
generard una corriente de espin que llevard asociada una corriente de carga. Esto recibe el
nombre de efecto Hall anémalo (AHE, del inglés Anomalous Hall Effect).

= Para un material conductor pero no magnético, en los procesos de scattering, habra el
mismo numero de electrones dispersados en un sentido que en otro. Por lo tanto, la corriente
que se genera sera una corriente pura de espin, es decir, sin carga asociada.

Como estos dos procesos tienen el mismo origen, el acoplamiento SO en el scattering de
electrones, se puede entender el AHE como un caso articular del SHE. El AHE seria el SHE
en el interior de un material metdlico y magnético [7]. Estos dos procesos, hablan de cémo es
posible transformar una corriente eléctrica en una corriente de espin.

No obstante, como se ha mencionado anteriormente, en este trabajo se pretende convertir
una corriente de espin en una corriente eléctrica y ésta es precisamente la definicién del efecto



Hall de espin inverso (ISHE). Originalmente existird una corriente pura de espin transportada
por electrones. Como se ilustra en la figura [1.2b), en dicha corriente los electrones con espines
opuestos se mueven en sentidos contrarios de modo que, por procesos de dispersién dependientes
de la interaccién SO, acabaran moviéndose en la misma direccién que serd perpendicular a su
trayectoria inicial. En la figura (a) se muestra un esquema de este proceso.

En resumen, a través del ISHE es posible generar una corriente eléctrica (y por lo tanto
detectable) en direccién transversal a una corriente de espin en el interior de un material con
una interaccion SO alta. Para cuantificar la eficiencia de esta conversién de corriente de espin
a corriente eléctrica, pueden utilizarse estas expresiones que definen macroscépicamente ambos
procesos [7]:

h
SHE : Js = Osp1 5 Jq X s (1.6)
e

2
ISHE : Jq = QSH%?JS s (1.7)

donde Jg es la corriente de espin, Jq la de carga y s es la orientacién del espin. El pardmetro
Ospr recibe el nombre de angulo espin-Hall y representa la efectividad de ambos procesos por lo
que, para conseguir detectar la corriente de espin, se buscaran materiales que presenten un gy
lo méas alto posible. Ademas, tanto el SHE como el ISHE tiene el mismo origen, la dispersién
dependiente de espin. Por este motivo tiene sentido que la eficiencia de ambos procesos sea la
misma.

Con todo esto, y teniendo en cuenta la ley de Ohm Jq = 0Jc = V = IR el voltaje que se
detectara sera el siguiente:

Osup 2e Osmp 2e
JSHP 2y g N _ e
LILy(h) s X0 ‘/ISHE Lx (h

donde p , L, y L, son la resistividad eléctrica y las dimensiones de la muestra respectivamente.

Eisue = ) s (1.8)

1.3.2. Otros fendmenos espintronicos

Como ya se ha mencionado anteriormente (ver seccién , existen otros efectos que pue-
den dificultar el andlisis de la senal de SSE en configuracién longitudinal: el efecto Seebeck
dependiente de espin (SDSE) y el efecto Nernst anémalo (ANE). A continuacién, trataremos de
explicarlos brevemente.

El SDSE se puede explicar a partir del efecto Seebeck clasico. Si se le aplica un campo
magnético a un material conductor, se va a generar una corriente eléctrica por efecto Seebeck
clésico. En el caso de que ese conductor tenga un orden magnético de largo alcance, dicha co-
rriente eléctrica llevara asociada una polarizacién de espin. Es decir, la contribucion de electrones
con espin up (J4) y de espin down (J) serd diferente (J4 # J|). Dicha corriente de espin se
anadira a la senal de LSSE de los magnones que se detecta via ISHE.

El ANE, en cambio, se define como la generacién de una corriente transversal a un gradiente
de temperatura en un metal magnético. Dicha corriente también sera perpendicular a la magne-
tizacién de la muestra. La expresién que define el campo eléctrico de dicho efecto es la siguiente
[8]:

EaNE = —Qsp0(M x VT) (1.9)

donde M es la magnetizacion de la muestra, VT el gradiente de temperatura, g la permeabilidad
magnética del vacio y Qs el coeficiente ANE.

En la actualidad, atn no se ha conseguido dar una explicacién que explique perfectamente el
ANE; sin embargo, parece tener relacién con el SHE que se ha explicado en la seccién anterior [9].
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En el afio 2016, Fang et al. crearon un modelo que explica a grandes rasgos la fenomenologia de
dicho efecto: en el interior de un material conductor y magnético, un V7 genera una corriente
eléctrica por SDSE. Si este material presenta una interaccion SO suficientemente alta, esta
corriente de carga es transformada en una corriente de espin a través del SHE. Como en un
metal magnético existe una asimetria de electrones up y down, dicha corriente de espin sera a
la vez una corriente de carga que dard lugar a una caida de potencial AVang [9]. Este proceso
queda representado en la figura (b)

PRl
]q “‘ ...\M

(a) (b)
Figura 1.4: Deteccién de LSSE via ISHE (a) y efecto Nernst Anémalo (b)

1.4. Conceptos basicos de superconductividad

Desde principios del siglo pasado, es conocido que determinados materiales dejan de presentar
resistencia al paso de la corriente eléctrica al reducir su temperatura. En concreto, la historia
de la superconductividad comienza en 1911, cuando Heike Kamerlingh Onnes observa como la
resistencia eléctrica del mercurio desaparece bruscamente al disminuir la temperatura hasta la
del He liquido [10]. Desde ese preciso instante y debido a las implicaciones tecnolégicas que puede
llegar a tener, son muchos los cientificos los que se han dedicado a estudiar este campo de la fisica.
Son muchas las teorias desarrolladas que han intentado explicar el comportamiento macroscépico
de estos materiales superconductores y aun mas han sido las que han intentado explicar este
fenémeno desde un punto de vista microscopico. Sin embargo, hoy en dia, es posible decir que
ninguna de las teorias existentes consigue dar respuesta a todas las preguntas que surgen acerca
de esta rama de la ciencia de bajas temperaturas.

La caracteristica mds importante de los materiales superconductores es, como ya se ha
mencionado, que presentan una resistividad nula por debajo de una temperatura critica. Pe-
ro ademads, estos materiales presentan otra propiedad que hay que tener en cuenta y que tiene
que ver con el efecto Meissner [10]. Segin este efecto, todo material en su estado superconduc-
tor es capaz de expulsar por completo el flujo magnético que lo atraviesa convirtiéndose en un
diamagnético perfecto. Para lograrlo, en el interior del material se forman unas supercorrientes
que consiguen que el campo total sea nulo.

Ahora que se ha definido el efecto Meissner, se pueden distinguir dos tipos de supercon-
ductores en funcién de cémo se produzca la transicién. Por un lado, en los superconductores
tipo I, el estado superconductor se alcanza de manera brusca, existiendo unicamente el estado
normal y el estado superconductor. En cambio, en los superconductores tipo II existe un estado
intermedio conocido como estado vortice, en el cual se produce un efecto Meissner parcial. En
este estado, el flujo magnético puede penetrar el medio de manera cuantizada, en forma de de
tubos que estan rodeados de vértices de corriente.

También es importante mencionar que la temperatura no es la inica magnitud que es capaz
de sacar del estado superconductor a un material. Por encima de una corriente critica y de
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un campo magnético critico que depende exclusivamente del material, la superconductividad
también desaparece.

Hasta aqui, se han mencionado las propiedades macroscopicas mas importantes de los ma-
teriales superconductores. Para acabar con esta breve introduccién a la superconductividad se
hace necesario mencionar la teoria microscépica de la superconductividad méas completa que se
ha conseguido desarrollar. Dicha teoria, fue elaborada por Bardeen, Cooper y Schriefer en el ano
1957, més de cuarenta anos después del descubrimiento experimental [I0]. Se trata de la teoria
BCS que explica este fenémeno a partir de la formacién de pares de Cooper. Segin esta teoria,
al disminuir la temperatura, dos electrones con el mismo momento k pero con espines opuestos
se unen para formar el par de Cooper. Esto les permitiria avanzar por el medio sin ningin tipo
de resistencia.

Como se ha ido observando en los 1ltimos afos, la presencia de un material superconductor en
contacto con un material con orden magnético de largo alcance tiene un efecto en la propagacion
de las corrientes de espin [11]. Aunque la fisica que existe detras de este fendmeno sigue siendo,
en parte, desconocida, se ha observado que la presencia de los pares de Cooper en la intercara
de ambos materiales, es capaz de modificar las propiedades de resonancia ferromagnética de los
espines del material magnético, lo que provoca el cambio en la propagaciéon de corrientes de
espin.

1.5. Materiales

En este trabajo, se pretende fabricar bicapas de peliculas delgadas formadas por una capa
de material magnético y otra de material superconductor para poder estudiar como se propagan
las corrientes de espin a través de esta intercara. Como material magnético se ha escogido el
granate de hierro e itrio (YIGED, y como superconductor, el YBCqﬂ Una imagen de ambas
estructuras cristalinas se muestra en las imdgenes [I.5] A continuacién se van a comentar las
principales propiedades de dichos compuestos y el por qué de su eleccion.

El YIG es un material ferrimagnético que presenta una temperatura de Curie de 560 K y una
estructura cristalina tipo granate. Este material, cuando presenta una alta calidad cristalina,
presenta valores de campo coercitivo menores a H. =~ 10 Oe y de imanacion de saturacién
cercanos a M, ~ 150 emu/cm?. Este compuesto ha sido estudiado en profundidad en el campo de
la espintrénica y ha resultado tener un comportamiento excelente para la excitacién de corrientes
de espin presentando valores de damping en experimentos de resonancia ferromagnética nuclear
(FMR) cercanos a a = 6,15-107° [12]. Por otro lado, se trata de un material que es eléctricamente
aislante por lo que no existira sefial de ANE que contamine la senal de LSSE. Esto es lo que sin
duda justifica la eleccion de este material. Respecto a su estructura cristalina, la celda unidad es
una bee cibica en cuyo interior se repite cuatro veces la composicién Y3 F ef’F 6;30;22. Ademas,
su parametro de red es de a ~ 12,376 A.

Para conseguir un crecimiento epitaxial del YIG se utilizaran sustratos de granate de gadoli-
nio y galio (GGGEI). Se trata de un material paramagnético que posee una estructura cristalina
muy similar al YIG pues presenta un parametro de red de a ~ 12,383 A [13].

Como material superconductor se ha elegido el YBCO. Es un superconductor de alta tem-
peratura critica que pertenece a los superconductores tipo II. Para conseguir que transite a
estado superconductor bastaria con utilizar nitrégeno liquido pues su temperatura critica es de
T. =~ 95 K para estructuras masivas o tipo bulk. Tiene estructura tipo perovskita con celda
ortorrémbica de pardmetros de red: a ~ 3,887 A, b ~ 3,820 A y ¢ ~ 11,687 A [10]. Ademss,
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es un material diamagnético. Experimentalmente es facil de depositar utilizando la técnica de
deposicién por ldser pulsado (ver seccién [2.1.1). Para las peliculas delgadas de YBCO se han
utilizado sustratos de MgO cuyo pardmetro de red es de a ~ 4,213 A (con estructura cibica).

Figura 1.5: Estructura cristalina del YIG (a) e YBCO (b).

Por tdltimo, para lograr la deteccién de las corrientes de espin por ISHE es necesario utilizar
un material que presente Ogg alto, es decir, una interaccién SO elevada. Uno de los materiales
conocidos con mejores propiedades para lograrlo es el Pt y por ello, encima de la capa de YIG
se depositaran unos 7 nm de este material. Nétese que aunque sea de los mejores materiales
conocidos para esta aplicacién, el Pt tan solo tiene un angulo Hall de espin de 0sy ~ 1% [14]
por lo que solo una centésima parte de la corriente de espin que llegue hasta el material sera
convertida a corriente eléctrica detectable. También hay que tener en cuenta que la magnetizacion
de YIG puede inducir algo de ferromagnetismo en el Pt, y este, al estar bajo el efecto de un
gradiente de temperatura, puede dar contribuciéon de ANE. Sin embargo, se ha comprobado que
dicha senal es muy inferior a la de ISHE y puede despreciarse [6].
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Capitulo 2

Técnicas experimentales

2.1. Crecimiento de peliculas delgadas

El objetivo de este trabajo es fabricar estructuras fabricadas a partir de peliculas delgadas
para lo cual ha sido necesario utilizar dos técnicas de crecimiento distintas: deposicién por laser
pulsado para las capas individuales o combinadas de YIG e YBCO, y pulverizacion catddica o
sputtering para depositar una fina capa de platino.

2.1.1. Deposicién por laser pulsado (PLD)

La deposicién por léser pulsado o PLD (del inglés, Pulsed Laser Deposition) es una de las
técnicas de deposicién en fase vapor mas utilizadas a la hora de fabricar peliculas delgadas
multicapa pues es capaz de reproducir la estequiometria de 6xidos complejos de manera casi
perfecta.

El funcionamiento del equipo es concep-
tualmente simple (ver figura . Consiste en
focalizar un haz laser de alta energia, me-
diante un sistema Optico formado por lentes
y espejos, sobre un material que contiene los
atomos del material que quiere depositarse.
Cuando el haz llega a este blanco (o target)
se produce la ablacion del material y se forma ﬂ ”””””””””””
un plasma en forma de pluma en direccién per-
pendicular al sustrato sobre el cual se quiere
depositar la pelicula delgada. De esta forma,
pulso a pulso, se van depositando los atomos
del blanco sobre dicho sustrato. Ademds, tan-
to el blanco como el sustrato rotardn a lo largo ~ Camara de vacio
de todo el proceso para que la deposicién sea
lo mas homogénea posible.

Blanco

|

Pluma  Sustrato

Flujo de gas

Figura 2.1: Esquema de la técnica de PLD
Para lograr que todo este proceso se lleve a

cabo en un ambiente controlado y evitar asf la

contaminacién de la muestra, el proceso de deposicion se lleva a cabo en el interior de una cadmara
de alto vacio (10~8 Torr) que cuenta con una bomba rotatoria y una bomba turbomolecular. En
el caso particular del equipo utilizado para este trabajo, el sistema cuenta con una precamara
de vacio que ayuda a que todo este proceso se lleve a cabo de la forma maés rapida posible, sin
romper el vacio de la caAmara principal.
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La técnica de PLD no es la tinica que permite crecer multicapas con los compuestos que se
han utilizado en este trabajo. Sin embargo, presenta una serie de ventajas que la convierten en
la mejor opcién. Como ya se ha mencionado anteriormente, la conservacién de la estequiometria
es muy buena lo que la hace ideal para elaborar multicapas de materiales complejos. Ademds,
la reproducibilidad también es muy alta, lo que asegura que las caracteristicas de las peliculas
delgadas que se depositen sean siempre iguales si se han utilizado las mismas condiciones durante
el crecimiento.

Esta técnica, permite modificar muchas de las condiciones en las que se realiza el crecimiento:
el tipo de sustrato, la energia del laser, la frecuencia, la atmédsfera de la camara, la temperatura,
etc. Esta es la principal ventaja del equipo y lo que justifica su eleccién. Ademds, para crecer
multicapas se aprovechara que es posible depositar los dos materiales sin exponer la muestra al
ambiente lo que permitird conseguir una intercara lo méas limpia posible.

El equipo que se ha utilizado para el crecimiento de las peliculas delgadas de este trabajo (ver
ﬁgura es un PLD de la casa Neocera que esta situado en el Centro Singular de Investigacién
en Quimica Biolégica y Materiales Moleculares (CiQUS) en Santiago de Compostela. Dicho PLD
estd equipado con el ldser de Nd:YAG Q-smart 850 de la casa Quantel.

Figura 2.2: Equipo PLD utilizado para depositar las multicapas (a) con el ldser que lleva equipado

(b).

2.1.2. Pulverizacién catédica o sputtering

La técnica de pulverizacion catddica o sputtering se basa en un principio fisico por el cual
se depositan los atomos del blanco sobre el sustrato a través del intercambio de momento lineal
(como se muestra en la figura a)). En el interior de la cdmara de alto vacio, se encuentran
los 4tomos de un gas noble (argén) que son ionizados mediante electrones y acelerados por un
campo eléctrico. Al ganar velocidad, acaban chocando contra los dtomos del material que se
pretende depositar. Si este impacto se produce con una energia suficiente, los &tomos del blanco
se liberan y se acaban depositando sobre el sustrato.

El equipo de sputtering que se ha utilizado cuenta con un magnetrén que optimiza el creci-
miento. Al crear un campo magnético en direcciéon normal al campo eléctrico se pueden confinar
los electrones cerca del blanco aumentando la eficacia del proceso.

Para este trabajo se ha utilizado un equipo de pulverizacién catédica (ver figura [2.3|(b))de
la casa Neocera situado en el Instituto de Nanociencia y Materiales de Aragén (INMA).

2.2. Caracterizacion estructural

Para determinar la estructura cristalina de las bicapas y capas individuales presentados en
este trabajo se han utilizado tres técnicas de Rayos X: difraccién de rayos X de alta resolucién
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Anodo._

lones de Ar / AN

Blanco

electrones

l Atomos extraidos

Sustrato Catodo

Cémara de vacio

(a)

Figura 2.3: Funcionamiento del sputtering de magnetrdn (a) y equipo utilizado (b).

(HRXRD), reflectividad de rayos X (XRR) y una técnica de difraccién de grandes instalaciones
denominada GIXRD (del inglés, Grazing Incidence X-Ray Diffraction) de la linea BM25 Spline
en el sincrotrén de Grenoble ESRF.

2.2.1. Difraccién de rayos X

La difraccién de Rayos X o XRD (X-Ray Diffraction) es una técnica especialmente recomen-
dada para obtener informacién acerca de la composicién quimica. Mediante esta técnica se puede
saber si existe orientacién preferencial o no en la muestra, si hay algtin tipo de deformacion en
la celda cristalina, si la muestra presenta fases espureas, etc.

El funcionamiento es el siguiente: un haz de rayos X colimado incide sobre la muestra y un
detector recoge los rayos difractados por una familia de planos determinada. En el patrén de
interferencia se encontrard un maximo cuando se cumpla la ley de Bragg (ver figura (a)):

2dsenfl = n\ (2.1)

donde d es la distancia que separa los planos de una misma familia, A es el longitud de onda del
haz de rayos X y 6 el dangulo que forma el haz con los planos. Un esquema de esto se muestra
en la figura a). Con esta técnica se pretende estudiar la difracciéon de planos paralelos a la
superficie por lo que se utilizard la configuracién 6 — 26 (ver figura[2.4(b)). En este caso, el haz
de rayos X se encontrard formando un angulo 6 con la superficie de la muestra y el detector
formara un angulo 26.

Detector-_

Tubode RX ——F———#F---"------}--- /-~

(a) (b)
Figura 2.4: Ley de Bragg (a) y configuracién experimental utilizada para medir XRD (b).
Para este trabajo se ha usado un difractémetro de alta resolucion HRXRD (High Resolution
X-Ray Diffraction) modelo Empyrean de la compania Malvern Panalytical situado en el CiQUS.

Dicho equipo utiliza para realizar las medidas la linea K1 del Cu que presenta una longitud de
onda de 1.5406 A.
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2.2.2. Reflectividad de rayos X

Para las bicapas de este trabajo, serd de vital importancia controlar tanto el espesor como
la rugosidad de las peliculas delgadas. Estos pardmetros junto con la densidad pueden obtenerse
a partir de la reflectividad de rayos X o XRR (X-Ray Reflectivity).

En este caso, el haz de rayos X incide sobre la muestra con un angulo muy pequeno para
evitar que se produzca difraccién Bragg. Cuando el angulo sea suficientemente bajo el haz de
rayos X serd reflejado. Este valor limite a partir del cual se produce el fenémeno de reflexion
depende de los indices de refraccion que haya presentes en las estructuras que se analizan.

El perfil que se obtiene a partir de la interferencia de estas reflexiones (ver figura [2.5(b))
tiene forma de decaimiento exponencial con unas oscilaciones que se conocen con el nombre de
Oscilaciones de Kiessig y a partir de él pueden obtenerse los parametros que se han mencionado
anteriormente.

] [ S_YIG_2XRD '}\
10° i
—_ I
= It
510* 4 \‘
3 i\
210° 4 [
g {
€
107 5 i
o Y
10° T T !
50 20 0.4
(a)

Figura 2.5: Perfil tipico de un experimento de XRD (a) y XRR (b).

El equipo que se ha utilizado es el mismo que el de XRD y para realizar el ajuste con
simulaciones tedricas y obtener el espesor, rugosidad y densidad; la casa Malvern Panalytical
proporciona el programa AMASS (Advanced Material Analysis and Simulation Software).

2.2.3. Grazing Incidence X-Ray Diffraction (GIXRD)

Para obtener informacién mas detallada de la estructura cristalina de las bicapas que se
han fabricado en este trabajo, se ha utilizado un equipo avanzado perteneciente a grandes
instalaciones de estudio de rayos X llamado Grazing Incidence X-Ray Diffraction (GIXRD).
Se trata de un equipo capaz de llevar a cabo un gran ntmero de técnicas relacionadas con la
difraccién de rayos X: XRD, XRR, difraccién en superficie (SXRD), mapas de espacio reciproco,
difraccién de monocristal, etc. Ademds, puede utilizarse para el estudio de una gran variedad
de materiales, desde peliculas delgadas hasta cristales liquidos.

La principal ventaja que presenta este equipo, ademés de la alta resolucién por utilizar un
haz de rayos X de sincrotrén, es que se trata de un difractémetro de seis circulos (ver figura
. Esto quiere decir que posee seis grados de libertad, lo que permite llevar a cabo estudios de
difraccién en muchas maés direcciones que en el caso de un difractémetro convencional. Ademas,
utiliza un detector 2D (tipo CCD) para recoger la informacién de los rayos difractados.

Este equipo se encuentra situado en la linea BM25 SpLine del sincrotron ESRF de Grenoble.
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Figura 2.6: Esquema del equipo de GIXRD (a). Fotografia del equipo (b).

2.3. Caracterizacion magnética

Para medir las propiedades magnéticas se han utilizado dos técnicas distintas: la magneto-
metria SQUID (del inglés Superconducting Quantum Interference Device) y la magnetometria
de muestra vibrante VSM (del ingles, Vibrating Sample Magnetometry).

2.3.1. Magnetometria SQUID

La magnetometria SQUID es la técnica de caracterizacion magnética mas sensible que existe
en la actualidad. Su funcionamiento se basa en el uso de un sensor SQUID que consigue medir
campos magnéticos extremadamente débiles.

El sensor SQUID consiste en un anillo de material superconductor con dos uniones Josephson
y su funcionamiento se basa en la cuantizacién del flujo magnético que lo atraviesa. Cuando el
flujo que atraviesa el anillo varia, se induce una corriente en el superconductor siendo esta senal
eléctrica la que mide el sensor. Por tanto, cualquier tipo de sefial que pueda detectarse en forma
de flujo magnético es apropiada para ser medida mediante este equipo. La figura a) muestra
un esquema simplificado de este magnetometro.

Para llevar a cabo la medida, se posiciona la muestra en el interior del equipo centrada entre
las cuatro bobinas superconductoras (configuracién en tipo gradiémetro de orden 2). Al moverse
la muestra se inducird una corriente eléctrica que serd trasladada al sensor SQUID en forma de
flujo magnético para que pueda ser detectada.

Como ya se ha mencionado, el magnetémetro SQUID presenta una alta sensibilidad. Sin
embargo, esta no es la Unica ventaja que presenta frente a otro tipos de magnetometria. Como
todo el equipo tiene que estar refrigerado por debajo de la temperatura critica del supercon-
ductor, pueden hacerse estudios de las propiedades magnéticas en funciéon de la temperatura.
Sin embargo, hay que tener presente que en el interior del SQUID siempre existird un campo
magnético remanente que dificultara el tratamiento de los datos que se obtienen del experimen-
to. Esto cobrard atin mas importancia en el caso de materiales magnéticos blando con campos
coercitivos muy pequenios como es el caso del YIG.

Para este trabajo se ha utilizado un magnetémetro MPMS-XL (Magnetic Properties Meau-
rement System) de la casa Quantum Design en el modo RSO que incrementa la resolucién hasta
10~® emu. Pertenece al servicio de medidas fisicas de la Universidad de Zaragoza.

2.3.2. Magnetometria de muestra vibrante

La técnica de VSM se basa en un método de induccion. Es decir, se mide el voltaje inducido
en un circuito eléctrico dependiente de la variacién del campo magnético.
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Para la medicion de las propiedades magnéticas, la muestra se coloca entre los polos de un
electroiman que genera un campo magnético uniforme. Ademas, la muestra también esta situada
entre dos bobinas de deteccion de campo magnético. Una vez que la muestra se ha colocado y el
electroiman se encuentra en funcionamiento, un motor se encarga de introducir un movimiento
vibratorio perpendicular al campo magnético. Asi, se genera una fuerza electromotriz que induce
una corriente en las bobinas detectoras. La sefial que se mide estd directamente relacionada con
el momento magnético de la muestra. En la figura (b) se muestra un esquema del equipo.

En el presente trabajo se ha utilizado para medir un PPMS (Physical Property Measurement
System) de la compania Quantum Design con un médulo VSM acoplado. Se encuentra en la
Universidad de Santiago de Compostela (USC).

Sample Holder

Pickup
Coils

|
Sensor SQUID VT” I

Vibratiot

along
Q Sefial detectada z-Axis

Electromagnet

Muestra a medir

uniform ‘71agne[mﬂi."ld

| Portamuestras

(a) (b)

Figura 2.7: Esquema del funcionamiento de un magnetémetro SQUID (a) y un VSM (b).

2.4. Medidas de resistividad eléctrica

Una parte importante de este trabajo consiste en medir las propiedades conductoras del
YBCO para confirmar su caracter superconductor. Para medir la resistencia que presentan las
peliculas delgadas, se utiliza la configuracién de cuatro puntas, es decir, se microcontactan en
cuatro puntos con hilos de aluminio de 33 pm de espesor. En esta configuracion se utilizan dos
de los contactos para inyectar la corriente eléctrica y los otros dos para medir la caida de tensién
producida. De esta forma, se consigue disminuir casi por completo la resistencia que presentan
esos puntos de contacto.

Como las muestras que se utilizan para medir resistividad son
cuadradas se usa la geometria de Van del Pauw (ver figura [2.8])
en la cual se se introduce corriente entre los puntos de esquinas
opuestas y se mide la caida de tension entre los otros dos.

Las medidas de resistividad se han llevado a cabo utilizando
varias fuentes de corriente y nanovoltimetros de la casa Keithley
asi como un criostato de He liquido que permite bajar la tem-
peratura hasta aproximadamente 4 K. Los equipos que se han
utilizado se encuentran en el CiQUS y en el INMA. También se
han llevado a cabo algunas medida de resistividad en un PPMS
que pertenece al servicio de medidas fisicas de la Universidad de Figura 2.8: Geometria de
Zaragoza.

Van der Pauw
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2.5. Medidas de LSSE

Para llevar a cabo las medidas de corrientes de espin generadas
por LSSE se ha utilizado un sistema con varios dispositivos controlados por LabVIEW situados
en el INMA (ver figura a)):

= Como fuente de corriente se ha utilizado un Keithley 236.

= Un multimetro Keithley 2000 que permitird medir el gradiente de temperatura aplicado
en las muestras.

= Un nanovoltimetro Keithley 2182a con una resolucion de nanovoltios.

= Un electroimédn capaz de alcanzar campos magnéticos de 1 T, alimentado con una fuente
TDK-Lambda. La muestra se introducira entre los polos del electroiman.

= Un criostato de helio liquido con el que se pueden alcanzar temperaturas de hasta 4 K.

Para generar y detectar las corrientes de espin se hace necesario generar un gradiente de
temperatura en la muestra y medir la caida de tensién que se produce en la capa de Pt superficial.
Para lograr esto se ha fabricado un portamuestras como el que se muestra en la figura b).

La pelicula delgada se coloca en medio de dos piezas de nitruro de aluminio porque es un
excelente conductor térmico a la par que aislante eléctrico. Estas piezas de AIN pueden ajustarse
con dos tornillos de teflén lo que asegurard un buen contacto térmico sobre la superficie de la
muestra. Con el objetivo de generar el gradiente en la muestra, en la pieza superior de AIN se
inserta una resistencia de 1 o 2 k€2. En dicha resistencia se inyectard una corriente eléctrica con la
fuente. Para poder controlar el gradiente térmico se utilizardn dos termopares tipo T conectados
de manera diferencial (uno en cada pieza de AIN) lo que nos proporcionara el valor de AT.
Por tltimo, la muestra se contacta con dos hilos de Al para medir (con el nanovoltimetro) la
caida de tensién en la superficie. La sonda con el portamuestras incorporado se introducira en
el criostato de He entre los polos del electroiman.

Piezas de

Figura 2.9: Equipos utilizados par la deteccién de corrientes de espin (a). Portamuestras fabri-
cado para generar el gradiente y detectar la senal de LSSE (b).
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Capitulo 3

Resultados

3.1. Optimizacién del crecimiento de las monocapas

Desde el grupo MAGNA del INMA ya se ha trabajado previamente en el crecimiento de
capas delgadas de YIG sobre GGG e YBCO sobre MgO. Sin embargo, una averia en el equipo
PLD ha obligado a que estos experimentos se hayan tenido que llevar a cabo en el Centro
Singular de Investigacién en Quimica Biolégica y Materiales Moleculares (CiQUS) de Santiago
de Compostela. Al cambiar de equipo, es necesario adaptar las condiciones de crecimiento para
conseguir monocapas de alta calidad cristalina.

Por tanto, el primer paso de este trabajo serd adaptar las condiciones de crecimiento utiliza-
das en el equipo del INMA al equipo del CiQUS. Para comprobar que dichas monocapas tienen
las caracteristicas deseadas se llevaran a cabo una serie de experimentos de caracterizacion
estructural, magnética y eléctrica.

3.1.1. Monocapa GGG//YIG

Primero, se llevara a cabo la optimizacién del crecimiento de las capas delgadas del material
magnético YIG sobre sustratos de GGG. Como se ha comentado en la seccién [I.5] la estructuras
cristalinas de YIG y GGG son muy similares y, por tanto, en las condiciones adecuadas, el YIG
se depositard de manera epitaxial sobre el GGG.

El pardmetro de red del YIG depende en gran medida de la energia del ldser, y precisamente
ésta es una de las condiciones que serd necesario optimizar. El laser del INMA es un laser de
excimero KrF, en cambio, el del CiQUS se trata de un modelo de estado sélido. En el laser
perteneciente al sistema de PLD del INMA, el crecimiento de YIG epitaxial se conseguia cuando
el laser trabajaba a una frecuencia de 5 Hz y a una energia cercana a los 75 mJ. Las caracteristicas
del laser que se utiliza en el CiQUS son diferentes por lo que es necesario modificar la energia a
la que se realiza el crecimiento de las peliculas delgadas. Gracias a colaboraciones previas que
se han llevado a cabo con el grupo del CiQUS se ha establecido una equivalencia aproximada
entre las energias de ambos laseres de forma que:

Ernna
2

El resto de condiciones, entre las que se encuentra la presién de O, y la temperatura a la que se

realiza el crecimiento se fijaran en 360 mT orr y 750 °C' respectivamente.

ECiQUS ~ — ECiQUS ~ 37T mJ (3.1)

El analisis de la estructura cristalina del YIG se llevara a cabo, en primer lugar, con XRD.
En concreto, se realizard una comparacién de estos espectros alrededor del pico (444) del GGG
para comprobar en qué posicién aparece el correspondiente del YIG (ver ﬁgura. A partir de
la posicién de estos picos de difraccion es posible obtener los parametros de red de la estructura.
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Figura 3.1: Espectros de XRD de las monocapas de GGG//YIG para dos energias del ldser
distintas: 38 mJ (azul) y 36 mJ (negro). La linea discontinua rioja indica la posicién del pico
para el YIG masivo. Se pueden observar los picos (444) del GGG y del YIG junto con las
oscilaciones de Laue.

En la grafica de XRD, se puede observar como afecta una ligera variacién en la energia del
laser, desplazando la posicién del pico del YIG. Este desplazamiento indica a su vez un cambio en
el pardametro de red. Para las energias que se han mostrado los picos practicamente se encuentran
en la misma posicién aunque es posible que para la energia de 36 mJ (azul) la posicién del pico
del YIG se ajuste mejor a la del GGG. Por ese motivo serd esta la energia que se utilizard para
depositar este material. Otro hecho importante, es que en dicha imagen se pueden ver también
algunas oscilaciones de Laue. Esto es indicativo de una alta coherencia cristalina.

Ademas del parametro de red, existen otra serie de pardmetros que también serd necesario
controlar. Por un lado, la rugosidad de las capas debe ser lo méas baja posible para lograr una
buena propagacion de las corrientes de espin a través de la intercara. Por otro, dado que se
pretende hacer un estudio en funcién del espesor de la pelicula delgada, también serd necesario
conocer el ritmo de crecimiento del material. Ambos pardmetros pueden obtenerse a partir del
anélisis de XRR. Para la muestra de YIG crecida a 36 mJ, se obtiene el perfil de XRR que se
muestra en la figura [3.2] y a partir de su andlisis se pueden obtener los pardmetros de interés
mencionados.
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Figura 3.2: Perfil de XRR para el GGG//YIG. En la tabla se muestran los parametros ajustados.
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A partir del andlisis y del ajuste del espectro de XRR, se obtiene un ritmo de crecimiento para
el material de 0.36 nm/min y una rugosidad de 1 nm para una muestra de aproximadamente
40 nm de espesor. Por otro lado, se puede intuir la formacién de dos capas de YIG con una
densidad ligeramente distinta. Una de aproximadamente 40 nm de espesor y otra, mucho mas
delgada, de aproximadamente 3 nm de espesor.

Las muestras fabricadas en este trabajo se han analizado, ademas, mediante GIXRD en el
sincrotron ESRF de Grenoble. Para la monocapa de YIG se ha comprobado que el crecimiento
no se ha producido de manera completamente monocristalina. En la figura a) se muestra un
mapa 2D de difraccién de la monocapa de YIG. Recordemos que para nombrar los planos de
una estructura cristalina se utilizan los indices de Miller (hkl). En este mapa en concreto se ha
representado la difraccion para distintos indices H y L con un valor de K constante.

Como se puede ver en la imagen, existe un pico de gran intensidad correspondiente al YIG
monocristalino. Sin embargo, también se pueden observar dos patrones de difraccién difusos
y de menor intensidad. Uno de ellos, se encuentra para valores pequenos de L y H, el otro,
justo encima del pico de difraccién principal. Aunque no es posible extraer mucha informacién
cuantitativa de estas imagenes, o al menos, no es el objetivo de este trabajo, se puede concluir
que la capa delgada de YIG no se encuentra totalmente orientada en la misma direccién. Sin
embargo, podriamos decir que el material ha crecido de manera cuasimonocristalina.

Para acabar con la caracterizacién de esta monocapa es necesario estudiar las propiedades
magnéticas que presenta. Para ello, se mide la imanacién de la muestra en funcién de un campo
magnético externo a temperatura ambiente con un equipo VSM. Tras restar la contribucion
paramagnética correspondiente al sustrato, se obtiene el ciclo de histéresis que muestra la figura
3-3(b).

Como se puede observar, el campo coercitivo de la monocapa (punto donde la imanacién se
hace nula) tiene un valor cercano a Ho =~ 0,4 Oe y la imanacién de saturacién alcanza valores
de M ~ 100 emu/cm?. Estos valores, se acercan mucho a los esperados para una capa delgada
de YIG de muy alta calidad cristalina.
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Figura 3.3: Mapa de difraccién para la monocapa de YIG (a). Curva de imanacién frente al
campo magnético de la monocapa de YIG (b).

En resumen, las propiedades magnéticas son la tipicas de un material magnéticamente muy
blando, como el YIG utilizado para el estudio de corrientes de espin. Sin embargo, al haber
comprobado que se obtiene una fina capa de YIG con propiedades ligeramente diferentes y al
haber estudiado el mapa de difraccion, se puede concluir que el crecimiento no es completamente
epitaxial y monocristalino.
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3.1.2. Monocapa MgO//YBCO

Para las monocapas del material superconductor se ha seguido un proceso similar al del
apartado anterior. Sin embargo, hay algunas diferencias que conviene mencionar.

El crecimiento de YBCO sobre MgO es un proceso muy sensible a la cantidad de éxigeno
que exista en la atmésfera donde se lleve a cabo. En el PLD del INMA, se suele depositar en una
atmésfera de 500 mTorr de O3 a 850 °C' con el laser trabajando a 55 mJ. Sin embargo, el equipo
que se ha utilizado en el CiQUS, no alcanza dicha presién de O, a una temperatura tan elevada,
quedando limitada a tan solo 350 mTorr. Para suplir esa deficiencia, se ha decidido realizar un
proceso de annealing con una temperatura mas baja y a una presion mayor después de depositar
el material. La energia del laser que se utilizara en todos los crecimientos de YBCO se encuentra
entre 27 y 29 mJ. Para comparar, se depositaran tres monocapas de distintos espesores con
distintas condiciones de annealing tal y como se recoge en la tabla

Descripcién | Pulsos | Energia (mJ) | Presion (mTorr) | Annealing (550°C)
S-1 | MgO//YBCO | 3000 28 300 1 hora, 500 mTorr
S22 | MgO//YBCO | 6000 29 350 1 hora, 500 mTorr
S3 | MgO//YBCO | 6000 27 350 30 min, 500 mTorr

Tabla 3.1: Condiciones de crecimiento y annealing de las monocapas de YBCO.

De nuevo, se estudiaran las propiedades de las monocapas con XRD y XRR. Respecto a la
difraccién de rayos X, no se observa ningin cambio significativo entre las tres muestras. En este
caso, los picos de difraccién de la direccién (001) indican que el superconductor ha crecido en la
misma direccién en la cual estd orientado el sustrato. Un perfil de una de estas monocapas (en
concreto de la llamada S_3) aparece en la figura (a). Del espectro de XRR se pueden obtener,
de nuevo, la rugosidad y ritmo de crecimiento. En este caso, el ritmo de crecimiento obtenido
es de 0.77 nm/min mientras que la rugosidad es significativamente mayor que en las monocapas
de YIG. Por ejemplo, para una monocapa de 15.7 nm de espesor, alcanza valores de 1 nm (ver

figura [3.4(b)).
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Figura 3.4: Espectro de XRD (a) y XRR (b) para una monocapa representativa de YBCO (en
concreto para la llamada S_3).

A continuacién, es necesario estudiar las propiedades superconductoras de estas peliculas
delgadas. Para ver en qué punto presentan la transicién al estado superconductor, se han micro-
contactado con hilos de cobre y se han medido las curvas de resistividad frente a temperatura
utilizando la geometria de Van der Pauw (ver seccién . En la figura (a) se puede observar
como las tres monocapas presentan una transicion al estado superconductor a temperaturas
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cercanas a los 70 K. Para elegir las condiciones de crecimiento que se utilizaran en el resto del
trabajo, se puede calcular la temperatura critica a partir de las derivadas de estas graficas (ver
figura b)) Aunque la temperatura critica no varfa demasiado, la muestra S_1 presenta un
valor ligeramente superior ademds de una transicién mas abrupta por lo que, para el resto del
trabajo, se llevara a cabo el crecimiento de las capas delgadas del YBCO con 350 mTorr de O,
y un tiempo de annealing de 1 hora a 500 mTorr.
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Figura 3.5: Curvas de resistencia frente a temperatura para las tres monocapas de YBCO (a).
Se muestran también las derivadas con las temperaturas criticas correspondientes (b).

Una vez elegidas las condiciones de creci-
miento para el YBCO, igual que en la seccién
anterior, se ha llevado a cabo una caracteriza-
cién estructural méas detallada en el ESRF. Tal
y como se muestra en la figura|3.6|el YBCO se
ha depositado de manera policristalina. Aun-
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tensos que indican que el YBCO se encuentra 3,848E+04
orientado parcialmente, los circulos que cru- 05 | 3 2oE08
zan dichos puntos de monocristal nos indican
que parte de la estructura es policristalina. Es- 00 2o0Eet
to puede explicar las bajas temperatura criti- 1,980E+04
cas que se han obtenido en las curvas de resis- 05 1.0 W 20 25
tividad. Figura 3.6: Mapa de difraccién para el YBCO.

3.2. Crecimiento y caracteri-
zacion de las bicapas

Una vez completada la optimizacién de las monocapas, se procede a fabricar las heteroestru-
cuturas hibridas que dan titulo a este trabajo. Se fabricaran dos tipos de estructuras distintas
como se muestra en la figura

En la primera de ellas, se depositard el YBCO sobre un sustrato de MgO. A continuacién,
se depositara sobre el superconductor una capa de YIG y, por tltimo, se anadird una fina capa
de Pt mediante sputtering con el objetivo de poder detectar la senal de corrientes de espin.
Para referirnos a estas bicapas utilizaremos de aqui en adelante el nombre de SF (superconduc-
tor/ferrimagnético). El esquema de esta estructura se muestra en la figura a).
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Figura 3.7: Diseno de las bicapas tipo SF (a) y F'S (b).

En la segunda estructura, el orden de crecimiento serd el contrario. Primero se depositara
la capa del material magnético YIG sobre un sustrato de GGG y encima se depositara la capa
de YBCO. A continuacién, para poder detectar la senal LSSE, se eliminard el YBCO de los
extremos mediante la técnica de ion milling para poder depositar en ultimo lugar la capa de Pt.
A este tipo de bicapas se les llamara de aqui en adelante FS (ferrimagnético/superconductor) y
un esquema, se representa en la figura (b)

En total, se fabricaran diez combinaciones de espesores distintos (cinco del tipo FS y otras
cinco SF). Ademds, para cada una de estas combinaciones se fabricaran dos muestras de tamano
525 mm? que se utilizaran para caracterizaciéon y una de 227 mm? para la deteccién del LSSE.
El Pt solo se depositara en estas ultimas porque linicamente es necesario para medir corrientes
de espin.

El crecimiento de la primera capa, es decir, del YBCO sobre MgO y el YIG sobre GGG se va a
llevar a cabo de manera uniforme y su estructura cristalina no se vera alterada por el crecimiento
de la segunda capa. Por lo tanto, sus propiedades serdn muy similares a las estudiadas en la
seccién [3.1] Sin embargo, dada la rugosidad que pueden presentar en superficie y el desajuste del
pardmetro de red entre el YBCO y el YIG (alrededor de un 5 %), el material de la segunda capa,
no se acomodara de manera epitaxial sobre la primera. Esto puede dar lugar a un crecimiento
policristalino y a que, estas segundas capas, presenten propiedades distintas a las esperadas.

Por lo tanto, en las siguientes secciones se buscard caracterizar estas bicapas centrdandonos
en el material que se ha depositado en segundo lugar.

3.2.1. Bicapas tipo FS (GGG//YIG/YBCO)

Bajo las condiciones de crecimiento comentadas en la seccién [3.1.1] se pueden asegurar las
buenas propiedades magnéticas del YIG. Se depositaran cinco bicapas con espesores distintos
tal y como se recoge en la tabla

Descripcién Espesor YIG (nm) | Espesor YBCO (nm)
FS1 | GGG//YIG/YBCO 50 20
FS2 | GGG//YIG/YBCO 50 40
FS3 | GGG//YIG/YBCO 50 80
FS4 | GGG//YIG/YBCO 25 80
FS5 | GGG//YIG/YBCO 80 80

Tabla 3.2: Bicapas del tipo F'S con sus respectivos espesores aproximados.

De manera similar a las secciones anteriores, para estudiar la estructura cristalina se uti-
lizardn, en primer lugar, las técnicas de XRD y XRR. Esta vez, de dichos espectros, que se
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recogen en la figura [3.8] se pueden extraer las siguientes conclusiones. En primer lugar, es posi-
ble observar como el espectro de XRD de la bicapa es muy similar al de la monocapa de YIG
(ambos se encuentran representados en la figura [3.8(a)). Por lo tanto, se confirma que la es-
tructura cristalina del YIG no se ve modificada. Por otro lado, los picos de las direcciones (001)
del YBCO no aparecen aunque se extienda el rango de medida en 26 lo que parece indicar que
dicho material crece de manera policristalina encima del YIG. A partir del perfil de XRR (que
se muestra en la figura , ademads de realizar una estimacién del espesor, se puede visualizar
como la rugosidad aumenta significativamente lo que podria ser perjudicial para la propagacién
de corrientes de espin en la intercara.
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Figura 3.8: Comparacion del espectro XRD de una bicapa representativa con la monocapa de
YIG (a). Perfil de XRR ajustado con los pardmetros obtenidos del ajuste (b).

Aligual que en el caso de las monocapas, las bicapas también se estudiaran mediante GIXRD.
En la imagen a) se muestran una serie de mapas 2D para un valor del indice K constante.
Ademds de los picos que ya se han mencionado en la caracterizacién de las monocapas, se
pueden observar halos de difraccién, de menor intensidad que recorren todo el espacio de planos.
Dado que estos patrones no aparecian en los mapas de las monocapas, se puede concluir que
se deben a distintas orientaciones cristalograficas del YBCO. Ademas, en figura b) los picos
que aparecen senalados corresponden a direcciones cristalograficas del YBCO. Todo esto parece
indicar que el YBCO se ha depositado de manera parcialmente policristalina.
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Figura 3.9: Mapa de difraccién de la muestra FS_3 (a). Difraccién a alto dngulo (b).
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diendo con el equipo descrito en la seccién [I.2] Con ambas técnicas se han obtenido resultados
significativamente distintos.

En ninguno de los dos casos que se presentan (ni en ninguna de las otras bicapas de este
tipo) se observa una transicién al estado superconductor y esto puede explicarse de dos maneras
distintas. La primera de ellas, es que al contactar estas muestras, los hilos no estén en contacto
con la muestra. La segunda explicacién es que esta resistencia si que corresponda al YBCO
y que no sea superconductor. Como ya se ha mencionado antes, las propiedades del YBCO
son extremadamente sensibles a la concentracién de Os. Se han realizado estudios de cémo
cambian las propiedades eléctricas del YBCO en funcién de esta concentraciéon y se ha visto
que, al diminuir la cantidad de Os, en vez de mostrar una transicién abrupta tipica de un
superconductor, dicho material presenta un comportamiento tipico de un semiconductor antes
de transitar al estado superconductor (algo similar a lo que se observa en la curva negra del
imagen . Ademds, llega un momento en el cual, si la concentraciéon de oxigeno es demasiado
baja, el comportamiento pasara a ser similar al de un compuesto aislante mostrando una curva
similar a la roja.

3.2.2. Bicapas tipo SF (MgO//YBCO/YIG)

Como también se ha optimizado el crecimiento del YBCO sobre el MgO, se fabricardan bicapas
del tipo SF. En este caso, se depositaran las cinco bicapas con distintos espesores que se muestran

en la tabla 3.3

Descripcion Espesor YIG (nm) | Espesor YBCO (nm)
SF_1 | MgO//YBCO/YIG 40 25
SF_2 | MgO//YBCO/YIG 40 50
SF_3 | MgO//YBCO/YIG 40 80
SF_4 | MgO//YBCO/YIG 20 50
SF_5 | MgO//YBCO/YIG 80 50

Tabla 3.3: Bicapas del tipo SF con sus respectivos espesores aproximados.

De nuevo, primero se estudian las propiedades cristalinas con XRD y XRR. En la figura
[B:17] se muestran estos datos para una muestra representativa, en concreto la bicapa SF_1. En
la grafica [3.11| se puede observar cémo aparecen un mayor nimero de picos del YBCO debido
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a que el espesor de esta capa en la bicapa es mucho mayor que en la monocapa con la que se
compara. Por otro lado, al no observar el pico del YIG se puede deducir que este material crece,
de nuevo, de manera policristalina sobre el YBCO. Respecto al espectro XRR, se puede observar
como la rugosidad, en esta bicapa en concreto, es bastante pequena (menos de 1 nm para 40 nm
de espesor en el YBCO y 1.6 nm para 26 nm de YIG). Esto es algo que en el resto de bicapas
no ocurre y que puede afectar a la propagacion de corrientes de espin a través de la intercara.
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Figura 3.11: Comparacién del espectro XRD de una bicapa del tipo SF con la monocapa de
YBCO (a). Perfil de XRR ajustado (b).
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Para finalizar con la caracterizacién de la estructura cristalina, en la figura|3.12|se presentan
algunos de los resultados obtenidos en el ESRF. Para empezar, en la figura (a) se muestra
un espectro de difraccién de la bicapa SF_1. En la imagen aparecen senalados aquellos picos de
difraccién que no corresponden al YBCO. Esto podria indicar que el YIG, sin crecer de manera
monocristalina, si que puede presentar cierta orientacién preferencial.

En las figuras (b) y (c) se han representado los mapas de difraccién para la bicapa
SF_1 y SF_3 respectivamente. Como se puede observar, en la primera, aparecen anillos que
indican que el YBCO es policristalino. En cambio, en la correspondiente a la SF_3 estos patrones
no aparecen y en su lugar, se observan picos de monocristal. Algo similar ocurre con la figura
3.12(d). En este caso, de nuevo para la bicapa SF_3, se muestra un mapa en el cual aparecen lo
picos del YBCO alineados pero ademds, aparecen algunos patrones de difraccion aislados menos
intensos.

Dado que la diferencia entre ambas muestras es, inicamente, que en la SF_3 la capa de YIG
que se ha depositado es més de 80 nm y en la SF_1 es de 25 nm, se puede concluir que el YIG que
se deposita encima del YBCO crece de manera policristalina pero con cierta textura. Ademas,
esta orientaciéon aumenta conforme aumenta el espesor de YIG.

A continuacién, hay que comprobar cudles son las propiedades magnéticas del YIG de la
segunda capa. Para ello, en la figura se presenta el ciclo de histéresis que se obtiene con
el magnetometro SQUID después de eliminar la contribucién no magnética del sustrato y del
YBCO. Las bicapas del tipo SF presentan campos coercitivos cercanos a Hg ~ 100 Oe e imana-
ciones de saturacién de Mg = 150 emu/cm? signo de que las propiedades de la mayor parte del
YIG se degradan cuando el crecimiento se realiza sobre el YBCO en lugar de sobre el GGG. Sin
embargo, como se senala en la imagen, existe una pequena fase de YIG que presenta un campo
coercitivo cercano 5 Oe similar al del YIG de las monocapas.

Por lo tanto, se puede concluir que en las bicapas, existen dos fases de YIG distintas. La més
abundante, presenta unas propiedades magnéticas degradadas con campos coercitivos mucho
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Figura 3.12: Espectro de difraccién a alto dngulo para la bicapa SF_1 (a). Mapas de difraccién
para la bicapa SF_1 (b) y para la SF_3 (¢) y (d).

mayores que en las monocapas, pero también existe una fase, en menor proporcién, que presenta
unas propiedades tipicas del YIG de alta calidad cristalina.
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Figura 3.13: Medida de imanacién frente a la temperatura para una bicapa del tipo SF.
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3.3. Medidas de LSSE

Como ya se ha mencionado en la seccion dado que el YIG es un material aislante, la
contribucién debida al ANE sera despreciable. Por tanto, se procedera a depositar una fina capa
de Pt, de 7 nm de espesor, para detectar las corrientes de espin por ISHE.

En las bicapas de tipo SF, el Pt puede depositarse directamente encima porque el YIG
se encuentra en la superficie. En cambio, en las del tipo FS serd necesario llevar a cabo un
proceso intermedio de eliminacion del superconductor en los extremos de la muestra utilizando
ion milling. De esta forma, se podra depositar el Pt encima del YIG como se ha mostrado en la

figura [3.7(b).
La deteccion de LSSE se va a llevar a cabo mediante ISHE, cuyo voltaje debera ser una senal
totalmente antisimétrica frente al campo magnético. Para eliminar otras posibles contribuciones

simétricas en la senal, el voltaje detectado se descompondra en una parte simétrica y otra
antisimétrica usando las siguientes expresiones:

Vantisim = i(V(H> - V(_H)) (32)

Viim = 5(V(H) + V(=) (33)

donde V(H) y V(-H) es el voltaje para valores de campo positivo y negativo respectivamente.

Una vez que se ha comprobado el funcionamiento de la sonda y el portamuestras de LSSE
se procederd a medir la senal de LSSE para las diferentes bicapas para distintos valores de
temperatura y para distintos gradientes. Con respecto a las bicapas de tipo SF, solo se ha
conseguido detectar sefial de corrientes de espin en la llamada SF_1. A temperatura ambiente,
no se ha detectado ninguna senal, sin embargo, para temperaturas bajas si que se ha conseguido
detectar senal LSSE.

Tal y como se muestra en la figura (a), para una temperatura por debajo de la transicién
del YBCO, se obtiene un voltaje principalmente antisimétrico. Al descomponer en parte simétri-
ca (b), se puede observar que dicha parte de la sefial no tiene ninguna dependencia con el
campo magnético lo que aprece indicar que no existen efectos parésitos por efecto Seebeck clési-
co. En senal de LSSE, es decir, la parte antisimétrica (c), aparece un voltaje cuya amplitud
aumenta al aumentar el gradiente de temperatura aplicado. Por ltimo, en (d) se muestra
la diferencia de senal por encima de la temperatura critica del YBCO (a 90 K) y por debajo,
cuando el YBCO se encuentra en el régimen superconductor (a 40 K) para un mismo gradiente
de temperatura.

A pesar de que ha sido imposible hacer un estudio cuantitativo de diferentes temperatura y
gradientes, a partir de los datos que se han conseguido, se pueden extraer un par de conclusiones.
La primera de ellas es que el YIG que se ha depositado encima del YBCO, a pesar de no tener
una buena calidad cristalina, presenta LSSE a temperaturas bajas por encima de la temperatura
critica del YBCO. Es muy posible que a temperaturas superiores también presente esta senal
pero ha sido imposible detectarla porque el ruido de la senal era demasiado alto o porque el
gradiente aplicado no era suficiente. Por otro lado, efectivamente, se ha comprobado de manera
cualitativa que la presencia de la capa superconductora modifica las corrientes de espin presentes
en el YIG. Lo méas importante en este punto es que, al transitar el YBCO a estado superconductor
el signo de la senal detectada disminuye y cambia de signo.

Para el resto de bicapas del tipo SF no se ha conseguido detectar voltaje ISHE alguno. La
principal diferencia entre ésta y las otras cuatro muestras es que, en este caso la capa de YIG
tiene tan solo 25 nm de espesor (mientras que el resto tienen 50 nm o més), lo que parece
indicar que el YIG solo presenta buenas propiedades en capas muy finas encima del YBCO. Sin
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Figura 3.14: Medidas de LSSE para la muestra SF_1. Se representan la detectada para dos
gradientes distintos y a una temperatura de 40 K (a), su correspondiente senal simétrica (b) y
la antisimétrica (c). También se muestra las medidas de LSSE para un mismo gradiente de 2K
a temperatura por encima y por debajo de la transicién superconductora (d).

embargo, seria necesario llevar a cabo un estudio detallado con otro tipo de contacto y otro
equipo con menos ruido en la senal para comprobar todo lo mencionado.
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Capitulo 4

Resumen y conclusiones

A lo largo de este trabajo se han fabricado y caracterizado heteroestrcuturas hibridas con-
sistentes en una capa delgada de material magnético (YIG) y otra capa delgada de material
superconductor (YBCO) con el objetivo de comprobar como se ve modificada la propagacién de
las corrientes de espin por debajo de la temperatura critica del superconductor.

En primer lugar, se ha llevado a cabo la optimizacién del crecimiento de monocapas de
GGG/ /YIG e MgO//YBCO. Posteriormente, se han caracterizado dichas monocapas de manera
estructural, magnética y eléctrica. Una vez determinadas las condiciones éptimas del crecimiento,
se han fabricado dos tipos de estructuras hibridas de tipo SF y FS y se han caracterizado de
manera similar a las monocapas. En esa caracterizacion, se le ha dado importancia al estudio
de las propiedades que presenta la segunda capa y se han comparado con las propiedades de las
monocapas. Por ultimo, se han llevado a cabo las medidas de corrientes de espin en distintas
muestras y con distintos valores de temperatura y gradientes de temperatura.

De todo este trabajo se han obtenido las siguientes conclusiones. En primer lugar, se ha
conseguido optimizar el equipo del CiQUS para la fabricacién de monocapas de YIG sobre sus-
tratos de GGG con una alta calidad cristalina. Tras estudiar sus propiedades magnéticas, se
ha observado que presentan valores de campo coercitivo e imanaciéon de saturacién tipicos del
YIG utilizado para propagacién de corrientes de espin. Respecto a las monocapas de YBCO, se
concluye que el equipo no permite realizar el crecimiento en una atmésfera con oxigeno suficiente
para su correcto crecimiento. Por este motivo, el material depositado presenta estructura poli-
cristalina y unas temperaturas criticas demasiado bajas para tratarse de este superconductor de
alta temperatura critica.

Con respecto a la fabricacién y caracterizacion de las bicapas, se puede concluir que las
propiedades de la capa depositada en segundo lugar presenta propiedades eléctricas y magnéticas
degradadas. Sin embargo, se ha conseguido demostrar que este tipo de heteroestructuras hibridas
son compatibles con la propagacion de corrientes de espin ya que ha sido posible detectar senial a
bajas temperaturas, tanto por encima como por debajo de la transiciéon superconductora. Aqui
se hace necesario mencionar que al entrar en régimen superconductor, se produce un cambio en
el signo del voltaje ISHE detectado. Esto indica que, efectivamente, la presencia de un material
superconductor, modifica la propagacién de corrientes de espin excitadas por efecto SSE. Para
finalizar, hay que recalcar que las bicapas del tipo FS aunque se han podido caracterizar, no
ha sido posible llevar a cabo el proceso de ion milling necesario para poder depositar el Pt
sobre el YIG debido a una averia en el equipo. Por tanto, queda pendiente de estudiar como se
comportan las corrientes de espin en este tipo de estructuras.

Una vez visto los prometedores resultados obtenidos en este trabajo, se puede proponer como
trabajo futuro realizar un estudio de la propagacion de corrientes de espin en funcién del espesor
de la capa magnética y de la capa superconductora. También podrian llevarse a cabo diferentes
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medidas con distintos gradientes en el estado vortice del YBCO para observar de qué manera
modifican estos vértices la senal ISHE detectada.
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