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Resumen

El trabajo presente analiza el efecto de introducir nanoestructuras de Permalloy (NiggFegg) sobre
el transporte eléctrico de una pelicula delgada de la manganita Lay/3Ca;,3MnOs (LCMO). En la
primera seccién, se muestra una descripcion de la fisica de manganitas, enfocandose en la aparicion de
dominios y la coexistencia de fases ferromagnéticas y paramagnéticas. También se introduce el objetivo
de este trabajo, que sugiere la posibilidad de controlar el tamano de los dominios ferromagnéticos en
este compuesto cuando se acoplan nanoestructuras magnéticas odenadas con la pelicula de LCMO. En
una segunda seccién se describe paso a paso el proceso para elaborar circuitos consistiendo de tiras de
LCMO con arreglos ordenados de puntos de permalloy. Se presenta en detalle todas las técnicas usadas
en el proceso de fabricacion, como lo son el crecimiento epitaxial por haz molecular, litografia con
haz de electrones, litografia optica, remocion en seco (argon milling) y deposicién de materiales. En
una tercera seccion se presentan las medidas de transporte eléctrico de las tiras de LCMO acopladas
con un arreglo de nanoestructuras de permalloy a baja temperatura (15 K a 300 K) y a diferentes
campos magnéticos aplicados (0 T a 6 T'). En la presencia de los puntos nanométricos se observa una
reducciéon en la resistividad en la transiciéon metal aislante y también un desplazamiento en el pico
de transicién hacia una mayor temperatura. Este efecto luce muy similar al de un campo magnético
aplicado a una pelicula virgen de LCMO. Ademas, este efecto es independiente de la orientacion del
campo externo (en el plano y fuera del plano), lo cual confirma un efecto local de proximidad entre los
puntos nanométricos sin campo aplicado, asociado a una interaccion de intercambio en la interfase.
Se ha propuesto un modelo para explicar el transporte eléctrico en la presencia de los puntos, lo cual
permite estimar el tamano de la regién de LCMO influenciada por el permalloy. Finalmente se concluye
con la posibles aplicaciones tecnolégicas de controlar la magnetorresistencia del Lay/3Cay/3MnO3 con

un ensamble ordenado de nanoestructuras magnéticas.



Abstract

The present work analyzes the efect of introducing Permalloy (NigoF'es) nanostructures over
the electric transport of a thin film of the manganite Lay/3Ca;,3MnOs (LCMO). In a first section,
a description of the physics of manganites is presented, focusing on the emergence of domains and
the coexistance of ferromagnetic and antiferromagnetic phases. We also introduce the objective of
this work, which suggest the possibility of controling the size of the ferromagnetic domains on these
compound when coupling ordered magnetic nanostructures with the LCMO film. In a second section,
the fabrication process used to elaborate circuits consisting of LCMO stripes with arrays of permalloy
nanodots is described step by step. We present in detail all the techniques used for the fabrication
process, such as molecular beam epitaxy, electron beam lithography, optical litography, argon milling
and lift-off of materials. In a third section, we present the transport measurements of the LCMO
stripes coupled with the array of permalloy nanodots at low temperature (15 K to 300 K) and for
different applied magnetic field (0 T to 6 T'). In the presence of the nanodots, we observe at zero field
a reduction of the resistivity at the insulator to metal transition as well as a shift of the transition
peak towards higher temperature. This effect looks very similar to the one of a magnetic field applied
to a bare LCMO film. Moreover, this effect appears to be independent of the orientation of the
external field (in-plane or out-of- plane), which confirms a local proximity effect of the permalloy dots
associated to an interface exchange interaction. We propose a model to explain the electric transport in
presence of the dot, which allows to estimate the size of the LCMO region influenced by the permalloy.
Finally we conclude on the possible technological applications of controlling the magnetorresistance
of Lay/3Cay/3MnO3 with an ordered assambly of magnetic nanostructures.
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1. Introduccién

1.1. Introduccién a la magnetorresistencia

En 1856 William Thomson (Lord Kelvin) al estudiar las propiedades del hierro y el niquel, descubrié
que ciertos materiales pueden cambiar su resistencia eléctrica aplicando un campo magnético externo
sobre ellos [1]. A este fenémeno se lo denomindé magnetorresistencia y a través de los aflos se ha
estudiado co6mo varia en materiales cada vez més complejos.

Existen varios tipos de magnetorresistencia, que se han clasificado dependiendo de su origen y de la
magnitud de su efecto como son: Magnetorresistencia Ordinaria (OMR), Magnetorresistencia Gigante
(GMR), Magnetorresistencia Colosal (CMR), Magnetorresistencia Tunel (TMR), entre otras [2, 3].

Nuestro objeto de estudio es la Magnetorresistencia Colosal (CMR) en 6xidos de manganeso con
estructura perovskita denominados manganitas. El nombre CMR proviene del hecho de que la re-
sistencia del material puede cambiar en varios 6rdenes de magnitud aplicando un campo magnético
moderado (del orden de algunos teslas) [2, 4]. Ademés se ha demostrado que este fendémeno varia con
la temperatura y composicién del material que se utilice. Esto se puede observar en el grafico 1, que
muestra los resultados de un experimento comin para medir magnetorresistencia en manganitas de

Pr,.Cai_,MnOs.

1.2. Oxidos de Manganeso (Manganitas)

Los 6xidos de manganeso son un &rea de investigacién bastante amplia y que se ha estudiado a
profundidad. Su estudio es interesante tanto desde el aspecto tedrico como experimental debido a que
al ser materiales altamente correlacionados (materiales con fuertes interacciones electronicas) exhiben
propiedades interesantes que requieren un anéalisis complejo para su descripcion. [2, 22].

Nuestro estudio se ha concentrado en el compuesto La;_,Ca, MnO3 (usualmente abreviado como
LCMO). Esta es una manganita del tipo perovskita (con estructura cristalina en forma de octaedro
como se muestra en la figura 2), la cual presenta el fenémeno de magnetorresistencia colosal y ademaés
dependiendo de la concentraciéon de Lantano y Calcio en la muestra puede presentar diferentes fases
ferromagnéticas, antiferromagnéticas, metalicas y aislantes [2, 4].

Sin embargo, para poder describir el comportamiento de este compuesto es necesario conocer
primero un poco de la fisica detras de los 6xidos de manganeso, siendo de vital importancia estudiar
el efecto del campo cristalino, del fenémeno de orbital quenching y del efecto Jahn Teller, lo cual
permitird a su vez entender las interacciones de super intercambio y doble intercambio de electrones

en este tipo de materiales.
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Figura 1: Grafico de resistividad en funcién de la temperatura para una muestra de Prg 7Cag3MnOs3 a
diferentes campos magnéticos aplicados (variando entre 0y 7 T'). Ademas en el inset se puede observar

la dependencia de la temperatura de transicion entre los estados metal y aislante a diferentes campos
magnéticos aplicados [6].

@: Do e-s

Figura 2: Estructura cristalina de La;_,Ca, MnQOs3 . Los a&tomos de color rojo corresponden al oxigeno
(0), los de color azul al Lantano o al Calcio (La, Ca) y el de negro al Manganeso (Mn) [7].
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Figura 3: Distribucion angular de los orbitales e, (d.2 y dy2_,2) ¥ t2g (duy, dzz ¥ dyz) en un cristal
octaédrico [2].

1.2.1. Estructura electrémnica del La;_,Ca,MnOs

El campo cristalino es un campo eléctrico derivado de la ubicacién de los atomos en el cristal.
Para su formulacién se considera la interaccién coulombiana de repulsién de los electrones en cada
orbital del Mn con la carga negativa del oxigeno, la cual separa los orbitales d en dos grupos con
diferente energia, llamados e, y 2, como se muestra en la figura 3 [11]. Esto resulta en dos niveles de
energia, con los orbitales e, formando un estado doble degenerado con mayor energia que el estado
triple degenerado tag.

Existe ademads otro fenémeno llamado efecto Jahn Teller que remueve la degeneraciéon de energia
de los orbitales d del manganeso, el cual se debe a la presencia del electrén ey, el cual deforma el
octaedro de oxigenos y separa los niveles de energia de cada orbital (como se muestra en la figura 4)
[2, 4]. En el La;_,Ca, MnQOs existe una fraccion 1 — x de Mn**, el cual posee tres electrones en los

orbitales to, y una fracciéon x de M n3T, que tiene ademas un electrén en el orbital ey-

1.2.2. Interacciones magnéticas

El modelo que describe el comportamiento magnético de las manganitas es el de doble intercambio

(double exchange) el cual fue propuesto por Zener y continuado por Anderson y Hasegawa [8, 9]. En
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Figura 4: Esquema de la separacién de niveles de energia en los orbitales d del ion Mn?* cuando se
encuentra dentro de un octaedro de oxigenos. Inicialmente los orbitales d se encuentran separados en
energia por una barrera de 10Dq (cuyo valor experimental se encuentra entre 1 y 2 eV') debido al
campo cristalino. Al introducir una deformacién en el eje z del octaedro se puede apreciar que los
orbitales e, y tog4 se separan en energia debido al efecto Jahn Teller.[4]

este se considera que los electrones e, de los iones de manganeso minimizan su energia al deslocalizarse
en el cristal, usando al oxigeno (O?~) como puente. Es decir que el electron del orbital e, del ion Mn®+
se transfiere al oxigeno y al mismo tiempo uno de los electrones del oxigeno se transfiere a uno de los
orbitales e, libres de un ion de M n**, produciendo asi un doble intercambio de electrones (como se
puede observar en la parte (a) de la figura 5) [8, 9, 10]. El doble intercambio de electrones favorece la
creacion de un estado ferromagnético, debido a que el electrén del orbital ey s6lo puede deslocalizarse
(y asi disminuir su energia) si los espines de los electrones de los orbitales ¢, del ion de M nit y Mn3t
apuntan en la misma direccién (parte a de la figura 5). Si al contrario, los espines de los orbitales a4
apuntan en direcciones diferentes, no puede existir transferencia de electrones de la capa ey, debido a
que las reglas de Hund prohiben que se ponga un electrén con espin diferente en la capa ey y tog del
Mmn [11]. Es decir que para que los electrones se transfieran en el material y asi se minimice su energia
es necesario que el mismo se encuentre en un estado ferromagnético y debido a que los electrones
pueden circular libremente en el cristal, este estado ademéas va a ser conductor.

Existe ademas otro tipo de interacciéon que favorece un estado antiferromagnético llamado super
intercambio, en el cual para minimizar la energia del sistema, los electrones de los orbitales 5, tienden
a transferirse entre los iones de manganeso vecinos, usando al oxigeno como puente. Este proceso
favorece la formacion de un estado antiferromagnético debido a que, para que exista la deslocalizacion
de electrones, es necesario que los espines de los orbitales to4 apunten en direcciones diferentes, debido
a que en el caso contrario, el principio de exclusion de Pauli prohibiria este proceso (no habria estados

cuanticos accesibles), como se muestra en la figura 6 [11].
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Figura 5: Esquema del modelo de doble intercambio en Manganitas. En el caso a, se puede notar como
el electron del orbital e, del Mn3* puede transferirse al orbital e, vacio del Mn** si es que se tiene
un estado ferromagnético. En el caso b, se puede notar que el electron del oribtal e, del Mn®** no
puede deslocalisarse, debido a que las reglas de Hund prohiben que la ocupacién del orbital e, del
Mn** por un electrén cuyo espin sea contrario a los espines de los orbitales tog del M ntt. [10].

Mnlll 02_ Mnm

b)
AA/A_\ LYW
be 1= T 1 b= 1
Mnlll 02— Mnlll

Figura 6: Esquema del modelo de super intercambio en Manganitas. En el caso antiferromagnético
(literal a), se puede notar como los electrones de los orbitales to, del M n3T pueden transferirse a los
orbitales to4 de su i6n vecino usando al oxigeno como puente. En el caso ferromagnético (literal b), se
puede notar que los electrones de los oribtales ta4 del M n3* no pueden deslocalisarse, debido a que el
principio de exclusién de Pauli prohibe que se ubiquen dos electrones con el mismo espin en el mismo
orbital. [11].

1.2.3. Diagrama de Fases del La;_,Ca,MnOs3

Como se observo previamente, la transferencia de electrones en los 6xidos de manganeso depende

mucho de la cantidad de electrones que se encuentren en el material. Una manera facil de controlar
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este parametro es a través de la introduccion de iones de otros dtomos en el cristal (como el lantano o
el calcio), que mantengan la misma estructura cristalina del compuesto, pero le agreguen o sustraigan
electrones, generando asi materiales como el La;_,Ca,MnOs. En esta clase de compuestos existe una
continua competencia entre las interacciones de doble intercambio y de super intercambio, haciendo
que las propiedades del compuesto varien de acuerdo a la cantidad de electrones en el mismo (doping)
v a la temperatura a la que se encuentre. Esta competencia se puede apreciar en el diagrama de fases
mostrado en la figura 7. Este diagrama muestra las diferentes fases ferromagnéticas, paramagnéticas y
antiferromagnéticas en el La;_,Ca,MnO3. Es importante mencionar que existen otras interacciones
en el LCMO (como interacciones fonén-electron) que generan la aparicion de fases exoticas como fases
de carga ordenada o aislante ferromagnético, cuya aparicién escapa el alcance de este trabajo. Las
transiciones entre las fases magnéticas afectan ademas el transporte eléctrico, ya que si un material
es completamente ferromagnético (con todos sus espines apuntando en la misma direccién) es més
facil para un electréon con el mismo valor de espin moverse dentro del material, lo que hace que la
resistividad disminuya. Si al contrario el material es paramagnético (con los espines apuntando en
direcciones al azar) es més dificil que se muevan los electrones dentro del material, provocando que la
resistividad aumente.

En el caso del dopaje de calcio 1/3, la temperatura de Curie (T¢) donde ocurre la transicion entre
las fases paramagnética y ferromagnética se encuentra alrededor de 270 K. Esta transicién no solo
muestra el crecimiento abrupto de la magnetizacién tipico de la fase ferromagnética, sino también una
transicion aislante-metal relacionada a la activacion del doble intercambio a temperaturas menores a

Tc (como se puede observar en la figura 8).

1.2.4. Coexistencia de fases en La;_,Ca,MnOs3

Una caracteristica importante del La;_,Ca, MnOs es que frecuentemente las fases magnéticas no
son uniformes dentro de todo el compuesto. Varios estudios han comprobado la existencia de dominios
(o islas) ferromagnéticos metalicos, paramagnéticos aislantes y antiferromagnéticos aislantes [2, 4, 12].

Varios trabajos han comprobado la existencia de fases ferromagnéticas y paramagnéticas. Estu-
dios de relajacion del espin de muones (muon spin relaxation) desarrollados por Heffner et al sobre
Lag 7Cag 3MnO3 sugieren la existencia de regiones con fases separadas [20]. También resultados de
Merithew et al. han mostrado la existencia de ruido telegrafico de baja frecuencia en LCMO debido
a la presencia de fluctuaciones entre estados locales de diferente conductividad [21]. Uno de los estu-
dios mas concluyentes fue realizado por Fath et al., donde se observaron dominios metalicos en una
pelicula delgada de Lag;Cap3MnOs3 utilizando scaning tunel spectroscopy (figura 9) [12]. En esta

imagen se puede apreciar la aparicién de estructuras inhomogéneas metalicas y aislantes cuyo tamano
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Figura 7: Diagrama de Fases de La;_,Ca,MnO3 en funcién de la temperatura y la concentraciéon
de Calcio en la muestra. Se puede notar que existen varias fases como: aislante anti ferromagnético
(AF), aislante ferromagnético (ferromagnetic insultor FI), metal ferromagnético (FM), aislante con

carga ordenada (charge ordered CO) y antiferromagnético con spin inclinado (canted antiferromagnetic
CAF)[4, 5].
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Figura 9: Imégenes espectroscopicas (0,61 um por 0,61 pm; barra de escala de 100 nm) de la estructura
electrénica local de un film delgado Lag 7Cap3MnOs tomadas justo debajo de la temperatura de
Courie (Tc). A campos magnéticos de 0, 0.3, 1, 3, 5, y 9 T'(de izquierda a derecha y de arriba a abajo).
Partes de la superficie son aislantes (colores claros) y otras son metéalicas (colores oscuros) [12].

varia de acuerdo al campo externo aplicado, midiendo desde el orden de 100 nm hasta llegar a ser
tan grandes como una fracciéon de micrémetro [2, 12]. Este fenomeno indica que la aparicion de la fase
ferromagnética metalica en el LCMO es un fenémeno inhomogéneo, que a medida que varia el campo
magnético o la temperatura, los dominios van creciendo en el compuesto hasta cubrir toda su area a
bajas temperaturas.

Es importante recalcar que si bien el hecho de la existencia de dominios ferromagnéticos y paramag-
néticos aislantes en el entorno de la transicién de fases de Lagy 3Ca;3MnO3 es un hecho ampliamente
reconocido, el origen de los mismos es un tema todavia abierto a la discusién, sobre el cual existen
varias teorias (que involucran la accién de interacciones columbianas y de parametros estructurales
en el cristal), las cuales escapan al alcance de este trabajo, el cual se concentra en la manipulacion
de este estado de coexistencia de fases mediante la deposicién de nanoestructuras magnéticas sobre la

muestra.

1.3. Motivaciéon: Nanoestructuras de Permalloy sobre peliculas delgadas

de Lag/go(ll/gM’l’LOg

El objetivo de este estudio es favorecer artificialmente fases ferromagnéticas metalicas locales en el
compuesto Lag/gCa1/3Mn03 e investigar como esto afecta al magnetotransporte y a la temperatura
de transicién metal aislante del material.

Para esto se depositaron nanoestructuras de permalloy, una aleacién ferromagnética blanda de
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Figure 10: Esquema de como la alineacion de espines en el permalloy induce un dominio ferromagnético
en el film de LCMO.

Hierro y Niquel (FegNigg) sobre un film delgado de Lay/3Ca;,3MnO3 (de ahora en adelante LCMO).
Se espera que debido al alto momento magnético del Py, se genere un acople magnético entre sus
espines y los del LCMO (como se muestra en la figura 10), favoreciendo asi una fase ferromagnética
local, que a su vez permita controlar la resistencia y la magnetorresistencia del compuesto. Se ha
elegido el permalloy porque es muy facil de magnetizar y porque no presenta ejes dificiles para la
magnetizacién. Es decir que esta aleacién se magnetiza facilmente en la direccién del campo magnético
aplicado [14]. Se ha escogido el uso de un film delgado, debido a que es la tnica forma de depositar
permalloy de manera controlada, ademés el acople magnético resultante entre el permalloy y el LCMO
es un efecto de superficie, es decir que si la muestra es muy gruesa, el efecto del permalloy no afectaria
el interior del material.

Debido a que el transporte eléctrico depende directamente de la fraccién de volumen ferromagnético
metalico, se espera que al favorecer estos dominios, exista un cambio significativo de la resistencia del
material y de su magnetorresistencia. Por eso es importante que la nanoestructura tenga un tamano
del mismo orden que los dominios ferromagnéticos, debido a que si la nanoestructura es muy pequena,
no existirfa ningin cambio y si es muy grande, la interacciéon dejaria de ser local y seria equivalente a
aplicar un campo externo homogéneo.

Por facilidad en la fabricacion se ha decidido depositar una red de nanoestructuras de forma
circular (puntos). De esta manera, la intenciéon es manipular las propiedades magnéticas y eléctricas
locales a través de diferentes parametros geométricos de la nanoestructura, como lo son el tamaiio de los
puntos, la distancia entre los mismos y la geometria de la red (red cuadrada, rectangular o triangular).
Debido a que este es el primer estudio que se hace de este tipo, se ha escogido concentrarse en redes
cuadradas (como la mostrada en la figura 11) con puntos de didmetros de alrededor de 100 y 200 nm,
que corresponde a las escalas de dimensién de los dominios metélicos o aislantes obtenidos por Féth

[12]. Ademaés, para no complicar el anélisis se ha escogido una separacién entre el borde de los puntos
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Figure 11: Esquema de la red de puntos nanométricos sobre el film de LCMO.

de dos veces el didmetro de los mismos (es decir una separacion de tres veces el didmetro medido entre
los centros de los mismos)

Desde el punto de vista tecnolégico es interesante estudiar este sistema, debido a que se puede
encontrar formas de controlar la transiciéon metal aislante y la resistividad del material por medio
de la nanofabricacién y su influencia sobre corrientes polarizadas en espin. Esto hace que la presente
investigacion tenga implicancias para dispositivos espintrénicos y dispositivos hibridos como cabezas

de lectura de discos duros o memorias no volatiles magnéticas de acceso random (MRAM).
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2. Fabricacion de la Muestra

La fabricacion de la muestra consistié en un proceso de 4 pasos: Crecimiento del film, deposicion de

las nanoestructuras, remocién (etching) del exceso de LCMO y fabricacion de los contactos eléctricos.

2.1. Crecimiento del film

Los films de La;_,Ca,MnOs fueron fabricados por Jason Hoffmann en Argonne National La-
boratory, utilizando técnicas de crecimiento epitaxial por haces moleculares, también llamado MBE
(Molecular Beam Epitaxy), sobre un sustrato de LaAlOs (LAO) [23]. La constante de red de este
sustrato presenta una diferencia de solo 1,8 % con respecto a la del LCMO, proporcionando buenas
condiciones para crecer films de alta calidad [17].

En el proceso de Molecular Beam Epitaxy, se subliman los diferentes atomos (La, Ca y Mn),
en camaras separadas. Una vez sublimados estos ingresan a una camara de vacio (que se encuentra
inicialmente a 10~ Pa) y por difusiéon se depositan controlada y lentamente sobre el sustrato. A
través de obturadores en cada camara se puede controlar el ingreso de los gases de cada elemento y
variar la concentraciéon de los mismos en el cristal. En este proceso es muy importante que las redes del
sustrato y el cristal que se crece sean semejantes, lo que evita que se generen grietas o imperfecciones
durante la deposiciéon. Ademas para lograr una mejor adhesion de los gases se suele calentar el film,
usualmente hasta una temperatura de alrededor de 600 °C en esta clase de compuestos. Es necesario
recalcar que debido a que este proceso se produce por difusién, la tasa a la cual se deposita el material
es relativamente pequena (m 0,5 — 1%), lo que permite controlar de gran manera el espesor del film.

Finalmente se obtuvo un film delgado con un espesor de 20 nm, depositado uniformemente sobre
un sustrato de 5 x 5 mm?2. Ademas mediciones de transporte a baja temperatura en el film indican

que se obtuvo un cristal uniforme de muy buena calidad.

2.2. Deposiciéon de Nanoestructuras de Permalloy

En este paso se utilizaron las instalaciones de litografia electrénica del «Center of Nanoscale Mate-
rialsy en Argonne National Laboratory, para depositar los puntos nanométricos de Permalloy sobre el
film (como se muestra en la figura 13). El objetivo de este trabajo fue lograr que las nanoestructuras
cuyo tuvieran un tamano del orden de 50 — 100 nm, que esta en el limite de las estructuras posibles
de fabricar, razén por la cual se intentaron diferentes protocolos y se variaron diferentes pardmetros
en el proceso.

Una vez obtenidos los films, estos fueron limpiados con bafios de 10 minutos en acetona e isopropa-

nol, usando una ducha sénica para posteriormente ser secados con gas de nitrégeno. Luego se procedid
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Figura 12: Equipo de Molecular Beam Epitaxy perteneciente al grupo de investigacion de Anand
Bhattacharya en Argonne National Laboratory. En el centro se puede apreciar la cimara principal y
en la parte inferior derecha cinco pequenas camaras con obturadores que permiten la deposiciéon de
diferentes elementos [18].

.
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Figure 13: Esquema del proceso de litografia. Primero se limpia la muestra, se la cubre con resina
(spin coat), se realiza la exposicion con el litografo (patterning), se deposita el material y se quita la
resina (lift-off).



22

a depositar una capa de polymethil metacrilato (PMMA A2) usando un spincoater a 3000 rpm durante
45 segundos.

Para el proceso de litografia y deposicion de los puntos nanométricos se us6 un litégrafo e-beam
Raith 150 con microscopio electrénico de barrido incorporado. Esta herramienta es capaz de producir
que el haz de electrones del microscopio electrénico se localice en posiciones predeterminadas sobre
la muestra de manera que se pueda perforar agujeros en el PMMA | en los cuales se puede depositar
material usando un sistema evaporador o de sputtering. El haz de electrones se controla usando
lentes electromagnéticas, cambiando el voltaje de aceleracion de los electrones, moviendo la muestra
y variando el tiempo de exposicién. El correcto ajuste de estos parametros es una parte crucial en la
fabricaciéon de la muestra debido a que define la resolucién del equipo, la calidad y el tamano de las
nanoestructuras, las cuales luego son estudiadas usando el microscopio electrénico incorporado en el
litografo Raith.

Es importante recalcar que este proceso no es facil debido a que el haz de electrones se dispersa
facilmente en materiales aislantes (como es el caso del LCMO a temperatura ambiente). Este hecho
dificulta mucho la observacion de la muestra, hace que la configuracién de los parametros para la
exposicién varien y disminuye ampliamente la adhesion de las nanoestructuras al material. Dadas estas
complicaciones y debido a que contdbamos con una cantidad limitada de films de LCMO, se decidio
ensayar el procedimiento de deposicion de las nanoestructuras en diferentes materiales con composicion
o propiedades parecidas a las del LCMO. Por esta razon se escogieron wafers de Si/Si0s, Si/SiN,
MgO y films de Laj_;Sr, MnOs (LSMO). Se realizaron diferentes pruebas de dosis (cambiando la
corriente del haz) para la perforacion de circulos de 30 nm , 50 nm, 100 nm, 200 nm, 500 nm y de
puntos de un solo pixel (single pixel dots SPD de aproximadamente 40 nm) sobre el PMMA. En el
caso de los circulos el haz de electrones se mueve cubriendo toda el area del objeto, mientras que
para los SPD el haz se queda quieto y s6lo varia el tiempo de exposicion, siendo estos los puntos més
pequenos fabricables, cuyo ancho viene determinado por el ancho del haz.

Para las pruebas se mantuvo una distancia de trabajo constante de alrededor 10 mm. Siendo esta
la distancia entre el ultimo lente por el que sale el haz de electrones y la superficie de la muestra. Se
usé un voltaje de aceleracién de 30 kV para los electrones y una apertura de 10 um colocada entre
el lente condensador y el lente objetivo. En esta etapa lo mas importante es encontral la doésis de
exposicién que corresponde al sustrato. A continuacion se procedié a depositar 10 nm de Permalloy
usando un evaporador y se obtuvieron muestras que se procedié a observar en un microscopio 6ptico y
un microscopio electrénico de barrido. En las figuras 14 y 15, para ilustrar la técnica usada se presenta
la imagen obtenida con un microscopio éptico del resultado final de una prueba de dosis sobre un wafer

de MgO (siendo esta la tercera muestra fabricada).
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Figura 14: Imagen Optica de resina en una prueba de doésis realizada en un wafer de MgO para
nanodots de30 nm (a), 50 nm (b), 100 nm (c), 200 nm (d), 500 nm (e) y puntos de un solo pixel
(f). La corriente del haz se ha incrementado diagonalmente desde la esquina inferior izquierda hasta
la superior derecha de cada recuadro, lo que se puede apreciar en el incremento del contraste en la
red (las zonas més oscuras presentan puntos méas grandes). Se puede apreciar ademés las marcas de
alineacién para posteriores procesos en cada esquina de la imagen.

Figura 15: Imagen oOptica de resina en una prueba de doésis mostrada en la figura 14, sobre un wafer
de MgO, con un acercamiento en las nanoestructuras de 200 nm. En la parte superior se puede notar
un ligero incremento en el contraste de los puntos, que se oscurecen a medida que se acercan a la
derecha, lo cual es provocado por el incremento de la corriente del haz que provoca un aumento de
tamafo en los mismos. En la parte inferior se puede notar pequenos grupos de puntos sobre los que

se aplico diferentes dosis (en la imagen se pueden apreciar de izquierda a derecha, dosis de 570 C‘:fz,

630 29690 LS, y 750 L9,
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2.2.1. Pruebas de deposicion

Para la primera prueba se escogioé un wafer de Silicio y 6xido de silicio. Variando la corriente del
haz de electrones se cambié la cantidad de electrones por unidad de area que llegaron al material
(dosis) y luego usando la herramienta de medida del microscopio electrénico de barrido se procedio6 a
determinar el tamano de un punto aleatorio en la muestra. Los resultados obtenidos se muestran en la
tabla 1, para los puntos de un sélo pixel (SPD), se muestran todos los didametros obtenidos a medida
que se incremento la dosis, para los puntos de 100 nm, 200 nm y 500 nm se muestra exclusivamente
las dosis que mostraron mejores resultados, se muestra ademas un comentario de como se veian los
puntos en el microscopio. Se puede notar que ademas de puntos regulares, existieron casos en los que se
encontro restos de resina en las muestras o en que la dosis no fue suficiente y existieron puntos de forma
irregular. También se noté6 que fue muy dificil producir una red regular con puntos de dimensiones

inferiores a 50 nm observindose que una gran cantidad de puntos no se pudo adherir a la superficie

de Si/5i0;.
Tipo de punto | Diametro (nm) | Dosis (552) Comentario
SPD 44.0 180 Restos de Resina
60.9 240 Restos de Resina
52.0 270 Restos de Resina
67.6 360 Puntos Regulares
66.7 390 Puntos Regulares
97.8 540 Puntos Regulares
88.9 690 Puntos Regulares
100 nm 91.0 390 Puntos irregulares con restos de resina
74.7 570 Restos de Resina
103.8 690 Puntos Regulares
200 nm 156.8 450 Puntos irregulares con restos de resina
166.4 970 Restos de Resina
199.1 690 Puntos Regulares
500 nm 500 690 Puntos Regulares

Tabla 1: Resultados de la prueba de dosis para Si/S5i05.Se muestra el tipo de punto que se intento

fabricar, el didmetro real del mismo en nm, la dosis de electrones usada (en 552) y un comentario

sobre el resultado final de los puntos observados en el microscopio electrénico de barrido.

La segunda prueba se realizo6 sobre un wafer de nitruro de silicio (SiN). Este es un material
altamente aislante por lo cual nos vimos obligados (antes de depositar el permalloy), a metalizarlo
con una capa de 1 nm de Aluminio para poder observarlo y medirlo en el microscopio electrénico de
barrido. Encontramos que los puntos més regulares se obtuvieron con las dosis detalladas en la tabla
2, donde se puede notar que en general se requirieron dosis més altas para este wafer que para el de
oxido de silicio.

La tercera prueba (cuyas imagenes de los resultados se mostraron en las figuras 14 y 15) se realizé

sobre un wafer de 6xido de magnesio M gO. De igual forma en la tabla 3 se muestran los diferentes
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Tipo de Punto | Didmetro (nm) | Dosis (é;g)

SPD 58.4 270
100nm ~100 615
~100 690

200nm ~200 660
~200 690

500nm 503 510
542.3 690

Tabla 2: Resultados de la prueba de dosis realizada en SilN metalizado con Aluminio. Se muestra el
tipo de punto que se intent6 fabricar, el didmetro real del mismo en nm y la dosis de electrones usada

(en cﬁ‘ﬂ%) . Se noté ademas que los puntos mostraron una deposicién regular con forma circular y sin

restos de resina.

didmetros que se obtuvieron con diferentes dosis para el punto de un solo pixel (SPD) y se muestran
los mejores resultados para los puntos de 100 nm, 200 nm y 500 nm. Se puede notar que para estos
puntos la désis es muy parecida a la del nitruro de silicio metalizado, sin embargo se produjeron puntos

ligeramente de mayor tamano.

Tipo de Punto | Didmetro (nm) | Dosis (éf?) Comentario
SPD 51.35 330 Puntos irregulares con restos de resina
62.77 450 Puntos irregulares con restos de resina
78.78 570 Puntos irregulares con restos de resina
85.51 630 Puntos Regulares
93.64 690 Puntos Regulares
100nm 100 630 Problemas de adhesion
112.5 690 Puntos Regulares
200nm 207.3 690 Puntos Regulares
500nm 538.5 570 Puntos Regulares

Tabla 3: Resultados de la prueba de dosis realizada en M ¢gO. Se muestra el tipo de punto que se intentd

fabricar, el diametro real del mismo en nm, la dosis de electrones usada (en C’jnc;) y un comentario

sobre el resultado final de los puntos observados en el microscopio electrénico de barrido.

Nuestra tltima prueba fue realizada sobre un film delgado de Lay ;3577 /3MnO3 (LSMO), que es de
composicion y estructura cristalina muy parecida a la muestra final, pero con propiedades magnéticas
relativamente diferentes (el LSMO tiene la transicion de fases paramagnética a ferromagnética a
mayor temperatura, lo que se manifiesta en diferencias en el diagrama de fases en comparaciéon con
el LCMO). Se decidi6 realizar dos pruebas de désis sobre Lay;3S71/3MnO3, una con el film virgen
y otra metalizandolo con una capa de 1 nm de oro, para asi poder detectar diferencias entre los dos
métodos de fabricacion y decidir cual elegir para la muestra final. En la tabla 4 se pueden apreciar los
resultados obtenidos. En general se obtuvieron puntos regulares a excepciéon del caso de los puntos de
un sélo pixel en el cual existieron ciertos problemas de adhesién, generando que en varios puntos de
la red no exista deposiciéon de puntos. Ademéas se noté que para el caso de puntos de 100 nm, en el

film sin oro se necesitaron désis mucho menores para obtener puntos regulares.
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Tipo de Punto | Didmetro (nm) | Dosis (C‘LLCQ) Comentario
Con Oro SPD 74.85 300 Problemas de adhision
100 1074 690 Puntos Regulares
200 206.1 450 Puntos Regulares
500 183.3 390 Puntos Regulares
Sin Oro SPD 66.67 540 Puntos Regulares
100 104.2 390 Puntos Regulares

Tabla 4: Prueba de dosis sobre el sustrato de LSMO metalizado y sin metalizar. Se muestra el tipo
de punto que se intento fabricar, el didmetro real del mismo en nm, la dosis de electrones usada

en (en c‘fg) y un comentario sobre el resultado final de los puntos observados en el microscopio

electronico de barrido.

2.2.2. Preparaciéon de la muestra final: Py sobre un film delgado de Lay/3Ca;/3MnO3

A partir de todos los resultados obtenidos se decidié no metalizar la muestra final, usar una doésis

de 500 C’:Sz en el haz. En el caso particular de los puntos de un sélo pixel no se controlé la doésis, sino

que se utilizé un tiempo de exposicién de 0,7 milisegundos.

Se decidi6 fabricar 6 muestras de 400 pum x 200 wm sobre un sélo film de LCMO de 5 mm x 5 mm.
En las mismas se deposito 20 nm de espesor de permalloy variando el didmetro del punto fabricado, la
distancia de separacion entre cada punto y la geometria de la red de puntos (cuadrada o rectangular),
como se presenta en el esquema mostrado en la figura 16. Ademas en las figuras 17 a 21 se presentan
las imagenes de cada muestra obtenidas usando un microscopio electrénico de barrido.

Las primeras tres muestra fabricadas fueron redes cuadradas (separadas la misma distancia en la
direccion vertical y horizontal) con puntos de diferente tamafio y separaciéon. Primero se fabricaron
puntos de 200 nm de didmetro y una separacion de 600 nm entre el centro de los mismos (como se
muestra en la figura 17). A continuacion se procedio6 a fabricar puntos de 100 nm de didmetro y una
separacion de 300 nm entre el centro de los mismos (como se muestra en la figura 18). Ademas se
fabricé una red de puntos de un sélo pixel con una separacién de 200 nm entre el centro de los mismos
(como se muestra en la figura 19).

Se decicidi6 fabricar ademés dos muestras con puntos de 150 nm agrupados en una red rectangular
(diferente separacion en las direcciones vertical y horizontal medidas desde el centro de cada punto).
En la primera muestra (red rectangular 1) se decidio separar los puntos una distancia de 300 nm en
el eje horizontal y 600 nm en el eje vertical (figura 20). Para la segunda muestra (red rectangular 2)
se separd a los puntos una distancia de 600 nm en el eje horizontal y 300 nm en el eje vertical (figura
21).

Finalmente se decidi6 dejar la dltima muestra sin puntos (muestra virgen), para asi poder usarla
como punto de referencia y comparar el efecto del permalloy sobre el LCMO virgen.

Usando el microscopio electronico se midi6é y promedi6 el tamano de dos puntos aleatorios en cada
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muestra y se observo que el tamafio real de los mismos fue de 108, 228 y 130 nm correspondiente a los
puntos de 100, 200 y 150 nm respectivamente. Ademas en la figura 19 se puede notar que el tiempo
de exposiciéon fue muy alto para el punto de un so6lo pixel, lo que provocod que en vez de puntos se

deposite una sola lamina de permalloy con ciertas discontinuidades.

Puntos de 200 nm Puntos de 100 nm Puntos de un sélo Pixel (SPD)

\]IIZ ......... 600 nm

F""“\"m.f‘\ m r’"\

Figura 16: Esquema de las 6 muestras fabricadas. Se presenta el didmetro de cada punto, la distancia
de separacion entre cada uno de sus centros y la geometria de la red fabricada.

Pa1=2284nm
Pb1= 471"

27 Jun 2014
14:21:12

Figura 17: Muestra de puntos de 200 nm de permalloy sobre el film delgado de LCMO, observado con
el microscopio electronico de barrido. Se puede observar que se obtiene un arreglo uniforme cuadrado
de puntos y que el tamafio real de los puntos en la muestra es de aproximadamente 228 nm.
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108.9 nm
50.5°

Figura 18: Muestra de puntos de 100 nm de permalloy sobre el film delgado de LCMO, observado con
el microscopio electrénico de barrido. Se puede observar que se obtiene un arreglo uniforme cuadrado
de puntos y que el tamano real de los puntos en la muestra es de aproximadamente 109 nm.

Figura 19: Muestra de puntos de un s6lo pixel de permalloy sobre el film delgado de LCMO, observado
con el microscopio electréonico de barrido. Se puede observar que la calidad de la muestra no resulté
buena, ya que los puntos se unieron formando una sola capa irregular de Permalloy.
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Figura 20: Primera red rectangular con puntos de 150 nm de permalloy sobre el film de LCMO,
observado con el microscopio electréonico de barrido. Se puede observar que se obtiene un arreglo
rectangular de puntos con una separaciéon de 300 nm en el eje horizontal y 600 nm en el eje vertical.
Ademas se puede observar que el tamano real de los puntos en la muestra es de aproximadamente
133 nm.

133.4 nm
480°

Figura 21: Segunda red rectangular con puntos de 150 nm de permalloy sobre el film de LCMO,
observado con el microscopio electrénico de barrido. Se puede observar que se obtiene un arreglo
rectangular de puntos con una separaciéon de 600 nm en el eje horizontal y 300 nm en el eje vertical.
Ademas se puede observar que el tamafnio real de los puntos en la muestra es de aproximadamente
133 nm.
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2.3. Remocioén (etching) del exceso de LCMO

Debido a que nos interesa medir transporte eléctrico en cada muestra por separado, es necesario
crear el patrén geométrico adecuado para el paso de la corriente y para la medicién del voltaje en las
partes del film de LCMO donde se depositaron los puntos de permalloy. Esto consiste en un proceso de
etching, donde se remueve el material sobrante por fuera de los caminos eléctricos. Para esto, una vez
realizada la deposicion de los puntos se volvié a cubrir la muestra con resina fotosensible y esta vez se
realiz6 un proceso de litografia 6ptica para fabricar los caminos de LCMO para el paso de la corriente
eléctrica. En este caso se us6 un proceso inverso llamado argon miiling, en el cual se dejo la resina sobre
los caminos que queriamos conservar y se bombardeé la muestra con una pistola de plasma de argoén.
Debido a que este es un proceso altamente abrasivo y la muestra es muy fragil, se usé6 un proceso
de cold etching en el cual se enfri6 la muestra con nitrégeno liquido mientras se la bombardeaba con
plasma. El patréon formado se muestra en la figura 22, donde se presenta la ubicacién de cada muestra
sobre el film. Se han agrupado tanto las muestras de 100 nm, 200 nm y el punto de un sélo pixel
como las dos redes rectangulares y la muestra virgen sobre dos caminos continuos de LCMO, sobre
los cuales se hizo circular corriente. En el borde de cada muestra se encuentran formados contactos de
LCMO para la medicién del voltaje a través de cada muestra, para asi poder calcular su resistencia

eléctrica.

Sinpuntos 150nm2 150nm1

BRI e

200 nm 100 nm

Figura 22: Muestra de LCMO después del proceso de argon milling. Se puede apreciar que se formaron
los caminos para la circulacion de la corriente. Ademés se dibujaron cuadros amarillos indicando la
distribucién de las muestras (no visibles en esta imagen) en el film.

2.4. Fabricacién de contactos eléctricos

Una vez fabricados los caminos de LCMO se prepararon los contactos en la muestra para poder

soldar los alambres que van a los instrumentos de medicién. Para esto se volvid a cubrir el film de
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LCMO con resina optica usando el spin coater, luego se us6 un proceso de litografia éptica y se
evapord 10 nm de oro sobre los contactos. La muestra final se observa en las figuras 23, 24 y 25. Una
vez fabricada, la muestra fue montada en el puck (o portamuestras) y se soldaron los contactos, como

muestra la figura 26.

Figura 23: Muestra de LCMO después de la deposicién de los contactos de oro vista en un microscopio
electrénico de barrido.

Figura 24: Muestra de LCMO con nanoestructuras de permalloy (no visibles) después de la deposicion
de los contactos de oro, vista en un microscopio 6ptico.
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Figura 25: Comparacién del tamatfio de una muestra de prueba en Lay;3571/3MnO3, en la que se
pueden apreciar los contactos de oro.

Figura 26: Muestra final montada en el puck (portamuestras). Se pueden apreciar los cables que
conectan los contactos de la muestra con el puck. También en la esquina inferior izquierda se puede
apreciar una lenteja como comparacion del tamano de la muestra.
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3. Resultados de transporte eléctrico

Las mediciones se realizaron en dos equipos. Por un lado se utilizé un equipo Versalab de Quantum
Design disponible en el laboratorio de fisica del Estado Sélido de la Universidad San Francisco de Quito,
que posee un iman superconductor capaz de aplicar campos magnéticos de hasta 37 y permite variar
la temperatura entre 50 y 400 K. Se utilizé una fuente de corriente de alta precision Keithley 6121 y un
nanovoltimetro HP 34420. También se realizaron mediciones en un Physical Properties Measurement
System (PPMS) de Quantum Design, capaz de suministrar campos magnéticos de hasta 6 T y que
permite variar la temperatura entre 4 y 300 K, disponible en Argonne National Laboratory. Se hizo
circular corriente eléctrica por las muestras y se midié el voltaje entre los extremos de cada red de
puntos como se muestra en la figura 27. A partir de las mediciones de voltaje y corriente se deterrminé
la resistencia de cada muestra como funcién de la temperatura y del campo magnético aplicado. Se
aplico el campo tanto en el plano como en el eje perpendicular al film de LCMO.

Es importante recalcar que debido a que es el primer estudio que se realiza de este tipo, esta
tesis se dedicara exclusivamente a examinar el comportamiento de las muestras de 100 y 200 nm en

comparacién con la muestra sin puntos.

Figura 27: Distribucién de los contactos para la medicién de la resistencia de las muestras. I+ e
I— muestran por donde entra y sale la corriente (que se muestra como una flecha roja). V+y V—
muestran como se mide el voltaje entre los extremos de cada muestra.
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3.1. Efecto de las nanoestructuras: Medicioén de resistencia en funcién de

la temperatura sin campo magnético

Una vez fabricadas las muestras, lo primero que se realizd fue constatar si las nanoestructuras de
permalloy tuvieron un efecto en el film de LCMO y en el caso de que lo tuvieran, medir si este efecto
es significativo. Para esto se decidié medir la resistencia de las tres muestras (100 nm, 200 nm y sin
puntos) en funciéon de la temperatura entre 300 y 50 K en intervalos de 1 K, con lo que se obtuvo
las graficas mostradas en la figura 28. En la misma se puede observar que los puntos nanométricos en
efecto provocaron un descenso en la resistencia del film de LCMO, el cual se ve més pronunciado a
medida que la temperatura se aproxima a la transicién entre el estado metdlico y el estado aislante
del compuesto (méaximo de la curva). Es interesante observar que a pesar de que el porcentaje de
cobertura de permalloy sobre las muestras de 100 y 200 nm fue el mismo (los puntos cubrieron
aproximadamente el 10 % del area de cada muestra), los puntos més pequenos produjeron un descenso
mayor en la resistencia. Esto nos lleva a pensar que el area de influencia efectiva sobre el film es mayor
a medida que decrece el tamano de los puntos de permalloy, de otra forma la resistencia deberia ser

la misma debido a que el &rea de covertura es igual.
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Figura 28: Grafico de la resistencia en funcién de la temperatura de la muestra con puntos de 100 nm,
200 nm y sin puntos, sin campo aplicado. Se puede apreciar que las nanoestructuras disminuyeron la
resistencia, notdndose ademés que en la fase ferromagnética este descenso es de 28 K€ y en la fase
paramagnética el descenso es de 7 K.

Otro efecto apreciable es el aumento en la temperatura de transicién metal-aislante (de 8 K para

la muestra de 200 nm y de 10 K para la de 100 nm), generando un estado conductor a mayores
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temperaturas, lo cual se puede entender si consideramos que los puntos nanométricos generan un
campo magnético sobre el film. El permalloy es una aleacion magnética blanda y debido a que los
puntos son pequenos estos deberian comportarse como monodominios. Por lo tanto, aiin en ausencia
de campo magnético los puntos estan magnetizados y generan un campo efectivo sobre el film. Asi se
espera que el permalloy induzca el crecimiento de los dominios ferromagnéticos en el Lay 3Cay 3 MnQOs3,

haciendo que la transicién de fases ocurra a temperaturas mas altas.

3.2. Origen del descenso en la resistencia: ;Interaccién magnética o resis-

tencia en paralelo?

Una vez que se ha mostrado que los puntos nanométricos generan un descenso en la resistencia
del material y trasladan la temperatura de transicién de fases, es importante conocer el origen de
este fenémeno, contemplindose asi dos posibilidades. La primera es que el permalloy genere un acople
magnético con el film, favoreciendo asi a las fases ferromagnéticas locales que promuevan el estado
conductor. La segunda es que no haya realmente un acople magnético del LCMO con el Py, y que
simplemente la corriente suministrada a la muestra circule por el permalloy (como se muestra en la
figura 29), el cual al tener muy baja resistencia (debido a que es metalico) acttie como una resistencia
en paralelo que disminuya la resistividad del material.

Consideremos el segundo caso en el que la corriente circula por el permalloy. Debido a que la
resistividad del permalloy (35 puf2cm) es mucho mas pequeiia que la del LCMO (1,368 x 10° uQem) y
varia poco con la temperatura, se esperaria que el cambio de la resistencia total de las muestras con los
puntos nanométricos involucre sélo un factor geométrico por el desvio de la corriente por los puntos
de permalloy y sélo dependa del valor de las resistividades. Sin embargo en las figuras 28 y 30 se
puede apreciar que existe un mayor cambio de la resistencia de las muestras en la fase ferromagnética
(del orden de 28 K) en comparacion con la fase paramagnética (del orden de 7 KQ2), lo cual indica
fuertemente que el efecto se debe a un acople magnético entre el permalloy y el LCMO y no al desvio
de la corriente. El hecho que la corriente no circule por el permalloy se puede asociar probablemente a
la existencia de barreras aislantes en la interfase LCMO-Py que dificultan el paso de electrones entre

ambos materiales.
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Figura 29: Esquema de la accién de los puntos nanométricos de permalloy como una resistencia en
paralelo que disminuye la resistencia total de la muestra.
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Figura 30: Grafico de la resistencia en funcion de la temperatura de la muestra con puntos de 100 nm,
200 nm y sin puntos, con un campo aplicado de 1 7. Se puede observar que en la fase ferromagnética
el descenso en resistencia es de 17 K2 y en la fase antiferromagnética el descenso es de 5 K.

3.3. Tipo de interaccién magnética: Mediciones con campo en el plano y

fuera del plano

Una vez confirmado el hecho de que las nanoestructuras de permalloy producen un acople magné-
tico con el film de LCMO, es importante reconocer qué tipo de interaccién se estd llevando a cabo,
una de origen dipolar o una de intercambio. Para comprobar este hecho se decidié medir la resistencia
de las muestras con campo magnético aplicado perpendicular y paralelo al film. Si el origen de la
interaccién es dipolar, se esperaria que la disminucién en la resistencia sea mayor con el campo apli-
cado perpendicular al film, debido a que la penetraciéon del campo dipolar generado por el permalloy

en el fillm es mayor que cuando se aplica el campo perpendicular al plano (como se muestra en la
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figura 31). No solo esto sino que ademéas en el caso con el campo en el plano, el campo dipolar del
permalloy penetra en el LCMO en la direccién opuesta al campo externo, haciendo la diferencia atin
mayor con respecto al campo aplicado perpendicularmente. Si en cambio el origen de la interaccion
es de intercambio se espera que la variacién en resistencia sea la misma tanto con el campo aplicado
perpendicular como paralelo, debido a que el permalloy interactia con el mismo niimero de espines del
LCMO en ambos casos y la anisotropia magnética tanto del LCMO como del Py es pequenia (figura

32).

Figura 31: Esquema del efecto del acople dipolar magnético provocado por los puntos nanométricos
sobre el film de LCMO. Se puede observar como cambia el drea de afectacion (de color naranja) con
el campo en paralelo (en la parte superior) y perpendicular (en la parte inferior) al film.

Primero se midi6é la muestra sin puntos y con puntos de 100 nm con un campo aplicado de 1 T
variando la temperatura entre 300 y 15 K en pasos de 5 K y se obtuvo la grafica mostrada en la figura
33. En la misma se puede observar que se obtuvieron respuestas bastante parecidas con el campo
magnético aplicado en el plano y fuera del mismo. Se puede notar que las respuestas fueron iguales
en la fase paramagnética, con un ligero descenso de la resistencia (de alrededor de 2 K) en la fase
ferromagnética cuando se aplico el campo magnético en el plano, el cual se noté tanto en la muestra
de 100 nm como en la muestra sin puntos. De hecho la muy pequena diferencia que se observa atin
en la muestra sin puntos se debe a una pequena contribucién de anisotropia de forma (debido al
campo demagnetizante). Después de esto se decidié incrementar el campo hasta 2 T, para observar
si el comportamiento del acople varia a mayores campos y se obtuvo la curva mostrada en la figura
34, en la cual se puede observar que en efecto, la diferencia de resistencia con el campo magnético

en el plano y fuera del mismo contintia siendo igual de pequefia. Se concluye entonces que el acople
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LCMO

Figura 32: Esquema del efecto del acople dipolar magnético provocado por los puntos nanométricos
sobre el film de LCMO. Se puede observar como el area de afectacion (de color naranja) se mantiene
igual con el campo en paralelo (en la parte superior) y perpendicular (en la parte inferior) al film.

magnético del LCMO con el permalloy no tiene un origen dipolar, sino que méas bien es un acople de

intercambio a través de la interfase.
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Figura 33: Grafico de la resistencia en funcion de la temperatura de la muestra sin puntos y la de la

muestra con puntos de 100 nm con un campo magnético aplicado de 1 T' tanto paralelo al plano (en
el plano) como perpendicular (fuera del plano) al mismo.
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Figura 34: Grafico de la resistencia en funcién de la temperatura de la muestra con puntos de 100 nm.
Se ha aplicado un campo magnético de 0 T, 1 T'y 2 T tanto paralelo al plano (en el plano) como
perpendicular (fuera del plano) al mismo.

3.4. Crecimiento de los dominios: Mediciones de resistencia en funcion de

temperatura con campo magnético aplicado

Una vez seguros de que la interacciéon magnética es un fenémeno de intercambio local, se propuso
analizar el efecto sobre el transporte eléctrico al aplicar un campo magnético externo sobre las mues-
tras. Por esta razén se decidié medir la resistencia de cada muestra en funcién de la temperatura con
diferentes campos magnéticos aplicados (variando entre 0,1 T'y 6 T'), obteniéndose que el descenso
de resistencia es proporcional al campo magnético aplicado (como se puede apreciar en la figura 35).
Esto se debe a que al aplicar un campo magnético, se estd incrementando el volumen de la fase ferro-
magnética metalica en el film, provocando asi una disminuciéon de la resistencia global de la muestra
y moviendo la transicién metal-aislante a mayores temperaturas.

La disminucién de resistencia con el campo magnético, nos invita a pensar que, como primera
aproximacion muy sencilla, se podria modelar el efecto de los puntos nanométricos como si fueran un
campo magnético externo que actia sobre todo el film de LCMO.

Para estudiar esta posibilidad se decidi6é realizar mediciones de transporte eléctrico variando el
campo magnético externo aplicado a la muestra sin puntos, hasta tener una respuesta similar a la de
las muestras con nanoestructuras sin campo magnético aplicado. Si bien un proceso de prueba y error

habria funcionado, decidimos que una forma sencilla de obtener el campo equivalente es realizar una
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Figura 35: Gréafico de la resistencia en funcion de la temperatura de la muestra de 100 nm, 200 nm y
sin puntos con un campo magnético aplicadode 1 T'y 4 T

interpolacion lineal entre los maximos de las curvas de resistencia en funcién de temperatura de las
muestras con nanoestructuras a diferentes campos magnéticos aplicados (medidos previamente), para
asi obtener una féormula que permita predecir el valor del maximo de resistencia en funcién del campo.
Se remplazaron los datos de cada muestra en la férmula obtenida por la interpolacién y se obtuvo
que para la muestra de 100 nm el campo equivalente deberia ser de 1,2 T y para la de 200 nm de
0,84 T. Entonces con estos campos magnéticos se midio la resistencia en funcién de la temperatura,
cuyos resultados se muestran en las figuras 36 y 37.

Si bien la muestra sin puntos con estos campos presenta una respuesta bastante parecida a las
muestras con puntos, ain subsisten algunas diferencias. Se puede notar que existe un cambio en la
temperatura de transicion metal aislante en el material, el cual es de 8 K en el caso de la muestra
de 100 nm y de 1 K en la de 200 nm. Se observa ademds que existen diferencias de resistencia y
temperatura a lo largo de toda la curva, la cual ademas de desplazarse se ha ensanchado ligeramente.

Estas diferencias indican que en efecto, el hecho de aplicar un campo magnético externo en todo el
film sin puntos no genera el mismo efecto que agregar las nanoestructuras, lo cual es consistente con el
hecho de que el acople magnético de los puntos nanométricos sea un fenémeno local. Esto ademas nos
lleva a la necesidad de generar un modelo que sea capaz de explicar como afectan las nanoestructuras

de permalloy a los dominios magnéticos en pequena escala.
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Figura 36: Gréafico de la resistencia en funcion de la temperatura para la muestra de 100 nm sin campo
aplicado y la muestra sin puntos nanométricos con un campo de 1,2 T. Se puede apreciar ademas la
resistencia y temperatura de transicién metal aislante en los maximos de cada curva.
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Figura 37: Grafico de la resistencia en funcién de la temperatura para la muestra de 200 nm sin campo
aplicado y la muestra sin puntos nanométricos con un campo de 0,84 T'. Se puede apreciar ademés la
resistencia y temperatura de transiciéon metal aislante en los maximos de cada curva.

3.5. Modelo del efecto de los puntos nanométricos sobre el film de LCMO

a escala nanométrica

Para modelar el efecto de los puntos nanométricos sobre el film de LCMO a escala nanométrica fue

necesario considerar que las nanoestructuras disminuyen la resistencia del film localmente. Es decir
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Figura 38: Grafico del area total de afectacion de los puntos nanométricos en las muestra de 100 nm
(izquierda) y 200 nm (derecha). En gris se presenta a los puntos de permalloy, en naranja se presenta
la zona de afectacion del punto (que se extiende una distancia A fuera del mismo) y en verde se
representa al film de LCMO. Se puede notar que si bien la distancia A es la misma en ambas muestras,
en la muestra de 100 nm, la zona de afectaciéon cubre un area mucho mayor que en la muestra de
200 nm.

que a pesar de que existe una coexistencia de fases en el film de LCMO, se puede diferenciar entre
dos regiones diferentes. La zona que se encuentra justo debajo del punto nanométrico, la cual al tener
un alto volumen de dominios ferromagnéticos tiene una resistencia menor, y la zona que no esta en
contacto con las nanoestructuras, la cual se comporta igual que la muestra sin puntos.

Para establecer el modelo también es importante recordar que los puntos de 100 nm provocaron
un descenso mayor en resistencia que los puntos de 200 nm, lo cual nos invita a pensar que el area de
afectacion total de las nanoestructuras es mayor cuando estas son més pequenas. Una manera sencilla
de explicar este fenémeno de una forma cuantitativa es considerar que la zona de baja resistencia que se
encuentra debajo del punto nanométrico se extiende una distancia A fuera del mismo. Si consideramos
que A es igual en ambas muestras (debido a que el acople de intercambio es un fenémeno local), se
puede notar que existe una mayor area de afectacion cuando los puntos son més pequenos, como se
muestra en la figura 38.

Una vez identificadas las dos zonas que se generan al introducir las nanoestructuras de permalloy,
se puede establecer un modelo mateméatico que explique la accién de las nanoestructuras. Para esto
se ha aproximado, por simplicidad, los puntos nanométricos como cuadrados y se los ha considerado
como un arreglo de resistencias en serie y paralelo (como el mostrado en la figura 39), el cual se puede

resolver para obtener la resistencia total del film:

_L (6 + 2\) prpn (20 — 2)\)pn
It [ pr(2¢ —2X) + pn (¢ + 2A) 3¢

(1)

Donde L es el ancho de la muestra (200 um), I es su largo (400 pum), t es el espesor del film

de LCMO (20 nm), pr es la resistividad de la fase ferromagnética con dominios aumentados que se
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Figura 39: Esquema del modelo usado para el calculo de la resistencia total de la muestra conside-
rando la accién de fases locales. Se puede observar en gris a los puntos de permalloy, en naranja su
zona de afectacion y en verde al film de LCMO. Ademas se puede observar las resistencias pequenas
que representan la resistencia del LCMO y las grandes que representan la resistencia de la zona de
afectacion. Por simplicidad en el célculo, se ha modelado a los puntos como si fueran cuadrados.

ubica debajo del punto de permalloy, py es la resistividad de la fase sin alterar del LCMO (la cual
es igual a la muestra sin puntos), ¢ es el lado equivalente del punto cuadrado (de rea ¢> = wD?/4,
con D el didmetro de los puntos) y X es la distancia que la zona de afectacion se extiende fuera de la
nanoestructura.

En la ecuacién 1 se puede observar que se tienen tres incégnitas pr, py y A, lo cual quiere decir que
necesitamos conocer por lo menos dos de estos pardmetros para poder asi obtener algin parametro
fisico de la muestra. En primer lugar se puede obtener la resistividad del film de LCMO a partir
de la muestra sin puntos usando la formula py = Rgn pumos%, (1,368 x 10° uf2em) debido a que
conocemos su resistencia y dimensiones. Sin embargo hay que recordar que (como se mostré en la
figura 28) la resistencia de la muestra sin puntos varia con la temperatura y con el campo magnético
aplicado, lo que nos lleva a concluir que los pardmetros pr y A deberian también variar con Ty H.

Una manera sencilla de obtener uno de los parametros restantes es asumir que debajo del punto
nanométrico el LCMO es completamente ferromagnético y metélico, lo cual a su vez nos permite
suponer que la resistividad de esta zona de afectaciéon es la misma que tendria el film de LCMO
sin puntos a bajas temperaturas (debido a que a medida que baja la temperatura, el film de LCMO
alcanza un estado que es casi completamente ferromagnético metalico, como se aprecia en la figura 40).
A partir de esta suposicion se calculo la resistividad de la fase ferromagnética usando las dimensiones

del film, pp = Rsin puntos(T = 15 K )% Si bien esto involucra una suposicién fuerte, debido a que
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Figura 40: Grafico de la resistencia de la muestra sin puntos a bajas temperaturas, con un campo
magnético aplicado de 0 T, 1 T y 4 T. Se puede apreciar la resistencia minima (usada para el calculo
de la resistividad de la fase ferromagnética) alcanzada por el film de LCMO a la temperatura de 15 K.

suponer que pr es la resistividad del LCMO a bajas temperaturas es equivalente a suponer que el
permalloy genera un campo efectivo muy alto (del orden de 30 T), es un buen punto de partida para
calcular parametros fisicos del problema.

Una vez conocidos estos parametros fuimos capaces de calcular la longitud A que se extiende la
zona de influencia de las nanoestructuras (hasta que los valores de py son muy cercanos a pg). Se
resolvio la ecuacionl iterativamente, con diferentes valores de pn (T, H), (debido a que depende tanto
de la temperatura como del campo magnético externo aplicado). Con esto se obtuvo las graficas de
la longitud de expansién de la zona de influencia en funcién de la temperatura a diferentes campos
magnéticos mostrado en la figura 41. En las mismas se puede apreciar que en la fase paramagnética,
la distancia A empieza en un valor negativo, lo cual significa que el tamafio de la zona de afectacion
es menor que el tamafio de la nanoestructura. Es decir que en esta fase se tiene un efecto pequemio del
permalloy, localizado solo en el centro del punto nanométrico, lejos de los bordes donde las interacciones
se debilitan. Se puede notar ademés que existe un crecimiento rapido de la zona de afectacion a medida
que la temperatura disminuye de 185 K a 130 K, lo cual parece estar relacionado con un aumento de
la longitud de correlacion de la fase ferromagnética (debido a que este crece exponencialmente). Esto
hace que el efecto de los puntos nanométricos se extienda mas alla de sus bordes, hasta distancias
cada vez méas grandes a medida que disminuye la temperatura.

Finalmente se observa que la longitud A parece saturar en un valor de ~ 80 — 100 nm a tem-
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Figura 41: Gréfico de la longitud A que se extiende la zona de afectacion de los puntos nanométricos
en funcién de la temperatura, para la muestra de 100 nm (izquierda) y para la muestra de 200 nm
(derecha) con un campo magnético aplicado de 0 7', 1 T'y 2 T'. Se muestra ademaés la temperatura de
transicion de metal aislante (TMI) para cada muestra.

peraturas de ~ 130 — 140 K. Esto concuerda con el hecho de que los puntos de 100 nm generen
una mayor disminucién de la resistencia, debido a que con estos valores el area de afectacion total
es mucho mayor para la muestra con puntos més pequenos, a pesar de que el area cubierta por el
permalloy sea la misma en ambas muestras.

Para temperaturas menores a 120 K se puede observar que la longitud de la zona de afectacion ()
vuelve a crecer rapidamente, lo cual se debe a que a bajas temperaturas las resistividades de la zona
afectada por el punto nanométrico y la zona sin afectar tienden hacia el mismo valor (py ~ pr) y
provocan que el modelo deje de funcionar, debido a que no se puede definir una frontera entre ambas
regiones.

Es necesario mencionar que este no es un modelo exacto, debido a que si bien el permalloy favorece
la fase ferromagnética, no es posible predecir cuédnto disminuye la resistencia de la zona de afectacion
debajo de la nanoestructura con respecto al caso sin puntos, por lo que tomar el valor de resistencia
a bajas temperaturas puede no ser del todo correcto. También se puede notar en los resultados que
los valores de A son levemente diferentes en las muestras de 100 y 200 nm a la misma temperatura.
Esto tampoco es un escenario deseable, debido a que se esperaria que la longitud A que se extiende la
zona de afectacion por fuera del punto sea la misma en ambas muestras, dado que las nanoestructuras
producen una interaccién de intercambio local que se extiende gracias a la longitud de correlacién
ferromagnética (la cual no depende del tamafo de la nanoestructura). Sin embargo se puede notar
que las diferencias son minimas (van en orden de factores de entre 1,5 y 2), lo cual no es demasiado
alto considerando la simpleza del modelo y nos invita a pensar que mejorandolo se puede llegar a una

solucién fisica més precisa.
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Figura 42: Grafico de la magnetorresistencia (MR) de las muestras de 100 nm, 200 nm y sin puntos
en funcién de la temperatura con un campo externo aplicado de 1 T'.

3.6. Aplicaciones practicas de las nanoestructuras de permalloy

Si bien a lo largo de todas las mediciones se ha mostrado un andlisis de la fisica de la interaccion del
LCMO con las nanoestructuras de permalloy, es importante reconocer las implicaciones practicas que
podrian tener estos resultados. Por esta razén se decidié estudiar el fenémeno de magnetorresistencia
en las muestras, debido a que para aplicaciones précticas es mejor que este fendémeno sea lo més
grande posible y a altas temperaturas. Para realizar este andlisis se obtuvo el cambio de resistencia
con campo magnético (R(H = 0)— R(H)) normalizado por la resistencia sin campo para cada muestra,
obteniéndose las curvas de magnetorresistencia (MR) mostradas en las figuras 42 y 43. En las mismas se
puede observar que si bien la incorporacién de las nanoestructuras provoca que exista un descenso en el
maximo valor de magnetorresistencia, existe un incremento en la misma a altas temperaturas el cual es
de alrededor del 5 — 6 % con campos que varfan entre 1 y 4 T. Esto a su vez también podria considerarse
como un desplazamiento en temperatura (de alrededor de 5 K ) en la curva de magnetorresistencia
del material. Es decir que en efecto la deposicién de nanoestructuras genera ventajas desde el punto
de vista tecnoldgico, debido a que aumenta la magnetorresistencia a temperaturas relativamente altas.

Este fenémeno se puede apreciar de mejor manera si graficamos la resistencia del material como
funcién del campo magnético, por lo cual se realizé mediciones de la resistencia de cada muestra con
un campo magnético variable de entre —3 7'y 3 T a diferentes temperaturas cercanas a la transicién

metal-aislante. A partir de las mismas se obtuvieron las graficas mostradas en las figuras 44 y 45,



47

T T y T T T y T T
80 -
© 60 - |
o
x
& 404
3 nH=4T -
Il
x
= 20 no dot i
— 100 nm
—— 200 nm
0 -
T T T T T T
50 100 150 200 250 300

Temperatura K

Figura 43: Grafico de la magnetorresistencia de las muestras de 100 nm, 200 nm y sin puntos en
funcion de la temperatura con un campo externo aplicado de 4 T.

en las cuales se puede apreciar que al introducir las nanoestructuras, se provoca un aumento en la
pendiente de la curva de resistividad en funcién de campo magnético aplicado. Esto es deseable desde
el punto de vista tecnolégico, debido a que con los puntos nanométricos de Py, existe un mayor cambio

de resistencia aplicando campos magnéticos mas pequenos.
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Figura 44: Grafico de la Resistencia (normalizada por el valor sin campo) de las muestras de 100 nm
y sin puntos en funcion del campo magnético aplicado a diferentes temperaturas (185 K y 200 K).
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Figura 45: Grafico de la Resistencia (normalizada por el valor sin campo) de las muestras de 200 nm
y sin puntos en funcion del campo magnético aplicado a diferentes temperaturas (185 K y 200 K).
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4. Conclusiones

Se observo que en efecto los puntos nanométricos tuvieron un efecto sobre el film, haciendo que
disminuya su resistencia y provocando que la temperatura de transicién entre las fases ferromagnética y
paramagnética aumente alrededor de 10 K. Este fenémeno se origina en la existencia de una interaccién
de intercambio magnético local entre las nanoestructuras de permalloy y el LCMO, la cual favorece la
expansién de los dominios ferromagnéticos metalicos del film, lo que provoca a su vez que se disminuya
la resistencia de la muestra.

Se consideré la posibilidad de modelar a los puntos nanométricos como un campo externo aplicado
a todo el film de LCMO que produce un descenso en la resistencia. Sin embargo, se obtuvieron ciertas
diferencias (como el desplazamiento en temperatura de la curva de resistencia) entre ambas respuestas,
concluyendo asi que las nanoestructuras al tener una interacciéon magnética local con el film no generen
la misma respuesta que /poner un campo externo. Los resultados muestran que la red de puntos de
100 nm provocan una disminucién de la resistencia que es més importante que en la muestra con
puntos de 200 nm. Esto indica que, a pesar de que el area del film cubierta por puntos de permalloy
es la misma (~ 10 %), el area efectiva de afectacion magnética es mayor con los puntos mas pequefios.
Esto ha llevado a proponer una longitud de afectacion A en las que los efectos magnéticos se extienden
por fuera de los puntos de permalloy.

Para explicar estos resultados, se implementé6 un modelo en el que se supuso que la zona de
afectacion del punto nanométrico es completamente ferromagnética, y se calcul6 su tamano (\) en
funcién de la temperatura. Bajo este modelo se observo que inicialmente la zona de afectacién es
mas pequena que la nanoestructura para temperaturas por encima de la transicion metal-aislante, y
se expande hasta salir entre 80 y 100 nm fuera del punto nanométrico a bajas temperaturas. Estos
son valores muy aceptables considerando que esa es la escala espacial de los dominios ferromagnéticos
metalicos.

Desde el punto de vista de las aplicaciones, las nanoestructuras de Py pueden resultar ttiles en
aplicaciones practicas, ya que aumentan la magnetorresistencia a altas temperaturas por lo que se
requiere menor campo magnético para generar cambios de resistencia en el material. Ademas se ha
notado que con las nanoestructuras también se puede desplazar la temperatura de transicién metal
aislante del compuesto. Es decir que en efecto las nanoestructuras de permalloy permiten el control del

transporte eléctrico y del fenémeno de magnetorresistencia colosal en el compuesto Lay 3Ca;/3MnQOs.
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