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RESUMEN

La espintrénica ha abierto un abanico de expectativas para posibles aplicaciones y
fabricacion de dispositivos basados en los efectos asociados al espin del electron.
Uno de los compuestos mas ampliamente estudiados desde esta perspectiva son
los 6xidos altamente correlacionados como el caso de las manganitas de valencia
mixta. EI compuesto Lay;3SrysMnOs; (LSMO) posee una temperatura de Curie
sobre la temperatura ambiente haciéndolo él mas deseable de la familia de las
perovskitas. Ademadas, sus propiedades de transporte son deseables para
aplicaciones practicas en dispositivos como sensores magnéticos. Sin embargo,
es bien conocido que al reducir las dimensiones de escala de estos materiales se
reduce a su vez sus propiedades ferromagnéticas y son debilitadas. En esta
investigacién, obtuvimos peliculas delgadas de Lay;3Sr13MnO3; sobre sustratos de
SrTiO3 por la técnica de sputtering asistida por DC en altas presiones de oxigeno
a una temperatura de sustrato de 830°C. Posteriormente, se realizé un analisis por
difraccion de rayos x (XRD) revelando solo picos (00I) del LSMO, indicando asi un
crecimiento texturado de esta pelicula. Las muestras posteriormente fueron
morfolégicamente caracterizadas por microscopia de fuerza atémica (AFM)
obteniendo una rugosidad RMS de 1,90+0,05nm, es decir cerca de 5 parametros
de red. Adicionalmente, se estructuraron las muestras para obtener dispositivos en
forma de hilo por la técnica de litografia Optica; los dispositivos constan de canales
bien definidos para aplicar corriente y voltaje y realizar medidas de resistencia en
forma de cuatro puntas. Se grafica la resistividad en funcién de la temperatura
para los dispositivos obteniendo comportamientos tipicos de estas manganitas en
forma bloque con transicion metal aislante ~350K. Estudiamos las propiedades
eléctricas y de magnetotransporte en la pelicula de LSMO(25nm)/STO vy los
dispositivos en forma de hilo de este mismo material respecto a su dependencia
con el tamafo (ancho y largo) para potencial aplicaciones como sensores

magnéticos.



ABSTRACT

Spintronics has opened high expectations for possible applications and fabrication
of devices based on the effects associated with electron spin. One of the most
widely studied compounds from this perspective is the highly correlated oxides
such as mixed valence manganites. The La2/3Sr1/3MnO3 (LSMO) with Curie
temperature above room temperature is the leading compound of the manganite
perovskite family. Therefore, the physical properties are desirable for practical
applications as magnetic sensors. However, when the dimensions are reduced the
ferromagnetic properties of material are weakened. In this research, we have
grown La2/3Sr1/3MnO3/SrTiO3 thin films by sputtering DC at high oxygen
pressure at 830°C. X-ray diffraction (XRD) analysis reveals that only (00l) LSMO
peak are present, indicating a textured growth. The samples morphology was
characterized by atomic force microscopy (AFM). We determined the RMS
roughness of 1.90+0.05nm, around 5 lattice parameters. Additionally, LSMO
microwires were patterned by UV lithography; the devices are a well-defined
channel with current and voltage leads enabling four point resistance
measurements. Resistivity versus temperature curves displays typical manganite
behaviour with metal-insulator transition ~350K. We study the electric and
magnetotransport properties in LSMO(25nm)/STO film and in wire channel and
their dependence with size (width and length) for potential applications like

magnetic sensors.
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CAPITULO I
GENERALIDADES

1. INTRODUCCION

El desarrollo en el area de ciencia e ingenieria, ha permitido entender las
propiedades de los materiales y asi poder aplicarlas en campos tanto cientificos
como tecnoldgicos, resaltando que estas propiedades dependen del método de
procesamiento. La nanotecnologia utiliza un amplio rango de disciplinas cientifico-
técnicas con el fin de estudiar materiales, particulas y estructuras que implican la
creacion o presencia de elementos que tienen al menos una dimension espacial
inferior a los 100nm. De esta forma, la obtencion de materiales en forma de
pelicula delgada, es decir, en la escala nanometrica permite estudiar nuevas
propiedades como resultado de la disminucion en sus dimensiones, generando de
esta forma soluciones innovadoras a diferentes problemas que se presentan en la

ingenieria especificamente en el area de nanotecnologia.

Uno de estos problemas es la creciente demanda que se presenta en el desarrollo
nanotecnoldgico, por esta razén al reducir el tamafio de los materiales, es posible
adquirir nuevas propiedades, que pueden ser utilizadas para disefiar sistemas y/o
optimizar otros ya conocidos, por ejemplo, laseres, discos duros, sensores, etc [1].
El interés en el desarrollo de estos dispositivos espintronicos ha fomentado la
busqueda de materiales en la escala nanométrica, donde efectivamente las
propiedades magnéticas y de transporte difieren de las de los materiales en
estado macroscopico. Técnicas tipo “top-down” (de arriba hacia abajo) y “bottom-
up” (de abajo hacia arriba) son las empleadas cuando hablamos de
nanotecnologia. Se basan en la manipulacién fisica de las materiales de volumen
y superficie, asi como también de las interfaces; superficies de contacto entre dos
materiales diferentes. Para esto es necesario utilizar técnicas como la litografia por

haz de iones (FIB), electrones (EBL), rayos-x (DXRL) y Optica.
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En los dltimos afos, la conduccion electrénica y los fendmenos asociados con el
espin del electrén han sido tratados de forma separada en la mayoria de los
casos. De esta forma, la investigacion cientifica ha dado lugar por un lado a la
microelectronica y por otro a las aplicaciones del magnetismo. El desarrollo de
técnicas de preparacion que permiten desarrollar sistemas nanoestructurados
cada vez de mejor calidad ha abierto el camino hacia una nueva disciplina
conocida como espintrénica [2], donde la conduccién electronica y el espin se

conjugan para dar lugar a una gran riqueza de nuevos efectos (Fig 1.1).

Electric Charge Spin (a small magnet)

Electronics Electron

-signal amplification

‘logic operation /) <~ Magnetoresistanc

basically volatile )
& spin torque

Magnetics
-magnetic recording
non-volatile

Transistor, LSI
Hard Disk Drive (HDD)

Spintronics
Both charge and spin of
electrons are utilized for
new functions.

Figura 1. 1 Diagrama ilustrativo del area de espintrénica, fenémenos y dispositivos basados
en ella.

Esta rama abre un abanico de expectativas para posibles aplicaciones y
fabricacion de dispositivos basados en los efectos asociados al espin del electron.
Uno de los compuestos mas ampliamente estudiados desde esta perspectiva son
los 6xidos altamente correlacionados como el caso de las manganitas de valencia

mixta.
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Los oxidos de manganita de lantano con formula general La;.xAxMnO3 (A = Sr)
tienen propiedades muy interesantes interrelacionadas con su estructura y tipo de
dopaje, ademas poseen propiedades eléctricas, magnéticas y de transporte
inducidas por su valencia mixta de los iones de Mn. En particular, estos Oxidos
exhiben altos valores de magnetorresistencia, llamada magnetorresistencia colosal
(CMR) [3]. La magnetorresistencia es la propiedad de los materiales para cambiar
Su resistencia eléctrica en presencia de un campo magnético [4]. Esta propiedad
ha propiciado el desarrollo de nuevas aplicaciones, la creacion de dispositivos
como sensores de campo magnético, la produccion de memorias magnéticas,

detectores de infrarrojo, entre otros [5] [6].

Con el fin de desarrollar nanodispositivos que se caractericen por presentar
propiedades magnéticas, y eléctricas adecuadas para su uso en desarrollo de
dispositivos de control: como los sensores magnéticos. En este trabajo de
investigacion se plantea el disefio de peliculas delgadas de manganita de lantano
dopada con estroncio del tipo Lay3Sr13MnOg, las cuales serdn empleadas para la
fabricacion de microhilos con diferentes longitudes y espesores a partir del uso de
técnicas de litografia, concretamente la fotolitografia. Para tal efecto se llevara a
cabo un disefio de experimentos en el que este material sera el factor de estudio y
se evaluara a diferentes niveles, manteniendo constantes ciertos parametros de
crecimiento (temperatura de substrato, distancia entre electrodos, presion de
trabajo, atmosfera de oxigeno, corriente). Asi mismo, con el fin de evaluar el
efecto de reduccion de tamafio en las propiedades magnéticas se disminuira el

volumen del material.
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2. MARCO TEORICO

2.1. ESTRUCTURA CRISTALINA

La familia de las perovskitas esta conformada por un gran nimero de compuestos
cuyo nombre proviene del mineral CaTiOs. La formula general de una estructura
de este tipo es ABO3 y su estructura consiste en una red cubica formada por tres
elementos quimicos presentes en una relacion 1:1:3. Los atomos A y B son
cationes metdlicos, y usualmente el cation A es de mayor tamafio. Existen una
gran cantidad de compuestos que cumplen con esta relacion elemental, pero

muchos de ellos no se ajustan a la estructura del titanato de calcio [7].

En la figura 1.2 se muestra la estructura cubica ideal de un oxido tipo perovskita.
El catibn del centro hace referencia al grupo lantanido en el caso de las
manganitas de lantano, los cationes de manganeso se ubican en los vértices, y los
oxigenos en las posiciones medias de las aristas. Con respecto a los oxigenos, el
cation del grupo lantanido presenta una coordinacion dodecaédrica, mientras que
el cation del manganeso (Mn) presenta una coordinacion octaédrica. En esa
estructura los cationes del Mn se encuentran rodeados de seis aniones oxigeno,
formando octaedros regulares MnQOg, de tal forma que el &ngulo de enlace Mn-O-
Mn es de 180° [3].

J Manganeso

® Oxigeno

Figura 1. 2. Estructura cubica tipo perovskita.

18



2.2. ESTRUCTURA ELECTRONICA

Las principales caracteristicas fisicas de las manganitas estan fundamentadas en
la estructura electronica del manganeso. En una manganita sin dopaje,
Unicamente se tienen iones Mn*3 con configuracién electrénica (Ar)3d*, al dopar se
reemplaza una cantidad X del catién +3 por el cation +2 y como consecuencia
aparece entonces una fraccién X de Mn™, con configuracién electrénica (Ar)3d>.

Introduciendo de esta forma X de huecos en el sitio de manganeso.

Si se considera de manera aislada los cationes Mn** y Mn*, ambos tienen
degeneracion en los cinco orbitales 3d. Debido a la interaccion de Hund los
electrones en los orbitales 3d se acoplan al maximo espin total posible (S=2 para
Mn** 6 S=3/2 para Mn**), con el fin de minimizar la repulsién de Coulomb. Cuando
se considera a estos cationes inmersos en el sélido dentro de los octaedros de
oxigeno, la fuerte repulsion Coulombiana ejercida por los iones 0> sobre los
electrones 3d afecta drasticamente este panorama. Esta interacciones se
denomina campo cristalino (CC), y es aproximadamente 3 6rdenes de magnitud
mas importante que la interaccione spin-orbita (SO) [3]. Debido al CC, los orbitales
relevantes desde el punto de vista de la mecéanica cuéntica (los que diagonalizan
el Hamiltoniano) ya no poseen proyeccién de momento angular (Lz) bien definida,
sino que todos ellos poseen valor medio nulo, (Lz)=0, por lo que J=S. Dichos
orbitales se dividen en dos grupos tyg y €4. Si se definen los ejes (x,y,z) en las
direcciones de los oxigenos los orbitales t;; toman forma dxy, dzz, dyz y los
maximos de densidad de carga estan a 45° de los ejes, mientras que los orbitales
eg toman la forma dx*y? y dz® (3z% —r?) con maximos de densidad de carga sobre
los ejes, como se observa en la figura 1.3. Por lo tanto, los orbitales 3d que
inicialmente se encontraban degeneradas se desdoblan ahora en 2 niveles cuya
diferencia de energia se denomina gap de campo cristalino y es del orden de 1,5
eV [8].
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Figura 1. 3 Esquema de los niveles de energia 3d de los iones Mn [9].

2.3. EFECTO DEL DOPAJE

El diagrama de fases del sistema La;AxMnOsz (A= Ca, Sr) (Figura 1.4) fue
estudiado en el rango completo de dopaje de o < X < 1 por Schiffer en 1995 [10]
[11] se obtuvo a través de medidas de magnetizacion vy resistividad en un rango
desde bajas temperaturas hasta temperatura ambiente, y asi mismo encontraron
una significativa sensibilidad de esta dos propiedades a campos magnéticos

aplicados a este compuesto.

20



PM i PM metal
400 Insul=tor i T- .
"3
@ 304
=
il
£
£ 200
—

100

HIng [N

Figura 1. 4 Diagrama de fases del sistema La; ,M,MnO3; (M= Sr) [3].

El compuesto original LaMnOg es aislante, y su transicion al estado conductor se
da por medio del dopaje. EI compuesto de La;xSryMnO3z (LSMO) sufre una
transicion desde un estado paramagnético (PM) de alta temperatura a un estado
antiferromagnetico (AF) a una temperatura Ty=110K, por debajo de la cual los
espines de los iones Mn*® se alinean ferromagneticamente (FM) en los planos
perpendiculares a la direccion c del cristal pero se mantiene antiparalelos entre
planos, x=0.05 [3]. El intervalo mas interesante desde el punto de vista tecnoldgico
es el rango comprendido entre 0.2<x<0.5. Los sistemas La;SrkMnO3 presentan
un comportamiento PM-I por encima de la temperatura de orden ferromagnético,
(T, temperatura de curie) y FM-M por debajo de esta. En nuestro estudio nos
centramos en la concentracién de x=1/3, donde se presenta el ordenamiento FM

mas estable con la T. mas alta.t

Para cierto rango de dopaje x las manganitas presentan transiciones metal-
aislante (M-1). En la figura 1.5. Se muestra como ejemplo de este fenOmeno curvas
de resistividad en funcién de la temperatura de compuestos de LSMO en material

en bloque -bulk (Figura 1.5(a)) y de diferentes familias de manganitas de dopaje
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x=0.3 en peliculas delgadas (Figura 1.5 (b)). Se observa en los compuestos en
blogue que al aumentar el dopaje la resistividad disminuye varios ordenes de
magnitud. En un rango intermedio, 0.17<x<0.3 como se mostré en su diagrama de
fases, la transicion de orden magnético esta acompanada de una transicion M-I.
En las Figuras 1.4 y 1.5, esta transicion se observa para dopajes mayores. Estas
manganitas presentan un gran cambio de pendiente en su resistividad cerca de Tc
pero todavia con un comportamiento metélico en su fase PM en el rango de
temperaturas menos a 400K. En el caso de peliculas delgadas (Figura 1.5 (b)),
las manganitas mas resistivas también presentan claramente una transicion metal-
aislante. En el caso de Lap;Sro3MnO3; se observa a una temperatura cercana a
360K que la pendiente de la resistividad cambia de signo mostrando entonces una

transicion M-I.
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Figura 1. 5 (a) Dependencia de latemperatura y laresistividad de la familia La;.4Sr,MnQO3;, (b)
Peliculas delgadas de compuestos Ag7Bo3MnOs. [12]
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2.4. MAGNETORRESISTENCIA

En el desarrollo de la espintrénica se han descubierto nuevos fenbmenos, y es en
este escenario donde los 0xidos de manganita de valencia mixta han presentado
propiedades de magnetorresistencia intrinsecas como es la magnetorresistencia
colosal (CMR) [13], y combinados en estructuras mas complejas pueden presentar
contribuciones de extrinsecas como la magnetorresistencia gigante (GMR) y la
magnetorresistencia tunel (TMR) [14]. Por ello, en esta seccién describiremos el
fendbmeno de magnetotrasporte que presentan los materiales magnéticos

metalicos o semiconductores de forma intrinseca.

2.4.1. MAGNETORRESISTENCIA COLOSAL (CMR)

Es un efecto intrinseco que aparece en ciertos materiales en los que existe una
fuerte correlacién entre las propiedades magnéticas y las de conduccion
electronica [3]. Algunos ejemplos de CMR son entre otros las perovskitas de
manganeso de valencia mixta, los pirocloros o las dobles perovskitas. En estos
materiales semimetalicos el cambio en la resistencia es debido a una transicion M-
I. Se manifiesta por una disminucién de la resistividad al aplicar un campo
magneético externo que disminuye el desorden magnético del sistema. Asi el signo
de la CMR es siempre negativo, es decir, la resistividad disminuye al aumentar el

campo. Usualmente la CMR se define como:

_ R(0)—R(H)

CMR R(0)

x100 1.1

Donde R(0) y R(H) son los valores de resistencia sin campo y con campo H,

respectivamente para una temperatura dada. En la figura 1.6 se muestra el
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descenso de la resistividad p(T) observada en Lag7Cap3MnO3 alrededor de T,
reportada por algunos investigadores. Este compuesto muestra el comportamiento
tipico de las manganitas que presentan CMR; a altas temperaturas una
resistividad tipo aislante que cae hasta dos 6rdenes de magnitud por debajo de la
T, donde adquiere un régimen metalico. La manganita Lag 7Sro3MnO3 tiene un

comportamiento CMR mas débil, caso de y=1 en la figura 1.6.
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Figura l. 6 Dependencia de la resistividad con la temperatura con varios campos
magnéticos para Lag 7(Cay.,Sry)osMnO; para y=0,1.
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2.5. DESARROLLO DE DISPOSITIVOS

2.5.1. LITOGRAFIA

Después de una breve descripcion de las peliculas con las que se pretende
estructurar en dispositivos, se debe tener en cuenta que para la elaboracion de
estos se tiene como desafio la reproduccion de patrones de dimensiones inferiores
a 50 um [15]. Los procesos planos para los patrones de pelicula delgada se
basan en la definicion del patron de fotones o electrones en un polimero sensible
(resistir) por la litografia y la transferencia de estas nanoestructuras en la pelicula
de manganita usando grabado en seco [3]. La litografia con UV convencional se
utiliza tradicionalmente para obtener patrones mas altos que una micra de tamario,
sin embargo motivos en dimensiones inferiores a 50 nm se necesita técnicas de
alta resolucion, como la electronica de barrido del haz de litografia (SEBL), la
litografia de rayos X (XRL) o nanoimpresion (NI). Durante SEBL (o XRL) la

resolucién de las diferentes técnicas de litografia se observan en la tabla 1. 1.

Tabla 1.1. Resolucién de técnicas de litografia

TECNICA RESOLUCION
Optica 1um %0,3pm
EBL 0,38um=0,05um
Rayos-X 0,25 pm =0,30pm
IBE 0,20 pm
SPL 0,02 ym

Después de la nanolitografia, la transferencia del patron se puede lograr utilizando
el grabado directo con la resina como mascara, o utilizando un proceso de

despegue metalico seguido por ataque quimico. Hasta la fecha, en contraste con
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los extensos estudios de grabado por iones reactivos (RIE) desarrollado para las
peliculas de FM, el proceso de grabado de plasma para los materiales de
manganita no se ha estudiado y la bibliografia es muy pobre. Esto es bastante
sorprendente, ya que estos 6xidos CMR son materiales muy prometedores para
la realizacion de nanodispositivos espintronica en un futuro cercano [16]. En la
Figura 1.7 se observa una Microestructura de LSMO/STO desarrollada por
proceso de litografia por UV usando un fotoresist positivo como primer

aproximacion al desarrollo de este trabajo de investigacion.

Figura 1. 7 Microestructura de LSMO/STO por proceso de microlitografia UV en la
Universidad de los Andes.

2.6. DISPOSITIVOS

Por otra parte, estos materiales deben permitir verdaderos operaciones de
encendido y apagado, que es apropiado para elementos sensores contrario a los
dispositivos no volétiles, tales como memorias de acceso aleatorio magnética
(MRAM) [17]. La respuesta MR a baja temperatura de un rectangulo 2,5 x 12.5um?
LSMO/STO/LSMO se presenta en la figura 1.8. La diferencia en la resistencia
entre las configuraciones antiparalelas y paralelas del momento en los electrodos
LSMO produce un MR de 86% en 4.6K [3].
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Figura 1. 8 Larespuesta de MR a baja temperatura de un 2,5 x 12.5um2 de LSMO /STO/
LSMOy la LFMR de una capa individual en LSMO para comparacion [3].

Otros investigadores han desarrollado dispositivos mediante peliculas gruesas de
La 23 Sr 13 MnO 3 [18], preparadas por serigrafia sobre Al,Oz, optimizando el
tamafio de grano con el fin de conservar con el tiempo una buena adherencia,
mayor cantidad de limites de grano y por ende obtener mayor LFMR.
Demostrando que a temperatura ambiente la resistividad cambia hasta un 1,5% en
campos de 1kOe. Siendo esta sensibilidad suficientemente alta para fabricar un

detector de proximidad (potenciémetro circular).
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Figura 1.9 (a) Pelicula LSMO sobre sustrato de Al,O3, con la configuracién de puente de

Wheatstone y (b) Sefial de salida del potencidmetro durante la rotacién de los imanes [18].

Un sensor tiene que ser diseflado para reducir al minimo las derivas térmicas y
para optimizar la respuesta MR. Para tal fin, es conveniente para operar el
dispositivo con los cuatro brazos de un puente Wheastone (Figura 1.9). Cuatro
resistencias se modelaron, y los seis contactos en el puente estan realizados por
sinterizado con pintura de plata a 800 °C. En estas condiciones, cada brazo tiene
una resistencia de aproximadamente 2 kW. El potenciometro se completa con dos
imanes medio-anillo, que gira cara a cara respecto al centro del sensor, con el
anillo de sensor que esta situado entre los dos imanes. Un iman de ferrita, que
tiene el mismo tamafio que el sensor y 4 mm de espesor se ha usado para este
propésito. En la Figura 10 se observa la respuesta del sensor debido a la rotaciéon
del iman. En la configuracion utilizada del sensor, cuando el iman cubre la mitad
de cada resistencia de la pelicula, el puente es compensado y hay una salida de
cero. Cuando el iman cubre s6lo dos de ellos, el puente esta en su desequilibrio

maximo [18].
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CAPITULO I
OBJETIVOS

1. OBJETIVO GENERAL

Estudiar la influencia de reduccién de volumen de la manganita de lantano dopada
con estroncio (LSMO), en las propiedades de transporte, eléctricas y magnéticas,
buscando con esto optimizar parametros para el desarrollo de dispositivos de

control como los sensores magnéticos.

2. OBJETIVOS ESPECIFICOS

o Determinar los parametros Optimos de crecimiento de las peliculas

delgadas de LSMO/STO mediante la técnica de pulverizacion catddica.

o Caracterizar las peliculas delgadas y en forma de dispositivos
estructuralmente mediante Difraccion de Rayos X (DRX) y Reflectometria
de Rayos x (XRR), morfologicamente mediante microscopia de fuerza
atomica (AFM) y microscopia electrénica de barrido (SEM), eléctricamente
con ayuda de un criostato y magnéticamente mediante el sistema de

medidas de propiedades fisicas (PPMS).
o Estudiar la respuesta magnetorresistiva de los dispositivos de LSMO/STO, y

determinar si estos son aptos o no para aplicaciones de dispositivos de

control como sensores magnéticos.
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3. PLANTEAMIENTO DEL PROBLEMA

Desde hace unos cuantos afios, la Nanotecnologia esta llamando la atencién de
muchos cientificos, debido tanto a su alto potencial a nivel tecnolégico, como a su
utilidad para estudiar sistemas en los que los fendmenos cuanticos cobran

importancia [19].

En el magnetismo, en gran medida, es un fendbmeno a nanoescala. Esto refiere no
solo a los materiales obtenidos de origen natural sino también a las
nanoestructuras crecidas artificialmente. Estas Gltimas nos permiten una gran
cantidad de geometrias, composiciones quimicas y técnicas de obtencién que van

desde el material en bloque a nanoestructuras en pelicula delgada [20].

Por esto, en las ultimas décadas la inversion en tiempo y dinero destinada al
estudio y a la fabricacion de sistemas a escala cada vez mas pequefa ha crecido
de manera vertiginosa [21]. Debido a que los sistemas que poseen un numero
pequefio de atomos presentan propiedades fisicas y quimicas muy diferentes
respecto al material en bloque. Por ejemplo se observan importantes cambios en
la estructura electronica, conductividad, reactividad, temperatura de fusion y
propiedades mecéanicas cuando el tamafio de las particulas se reduce por debajo
de un tamafio critico. Estas nuevas propiedades abren numerosos campos para la
investigacion y desarrollo de diversos dispositivos tecnolégicos. Sin embargo, para
poder utilizar un sistema dado en una aplicacién concreta es fundamental conocer
previamente la evolucién de sus propiedades con el tamafio de las particulas que

lo componen.

Entre las propiedades magnéticas, la magnetizacion de saturacion Ms, por
ejemplo, es independiente del tamafio de la muestra, por lo menos hasta que el
namero de atomos en la superficie llegue a ser significativo en comparacion con el
namero total de atomos en el volumen de la muestra. Por otro lado, la
coercitividad, Hc, muestra un efecto marcado tamafio [20]. Marcando asi dos

efectos: uno de reduccién de tamafio y otro de superficie.
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En el efecto de tamafio, crece la posibilidad de que un solo cristal puede
convertirse en un unico dominio cuando su tamafio se reduce por debajo de un
valor critico, Lc (de unos pocos cientos de Angstroms), obteniendo altos valores
de coercitividad; y posteriormente tiende hacia cero. Por otro lado, en los sistemas
nanometricos, las superficies pasan a jugar un papel mas importante que el que
tenian en los sistemas macroscopicos. Esto es asi porque, al reducir la escala, el
namero de a&tomos que tenemos en la superficie con respecto al numero de
atomos que tenemos en volumen va a aumentar drasticamente. Por tanto, se hace
necesario comprender bien las propiedades de las superficies y su efecto en las
propiedades eléctricas y magnéticas, desde el material en bloque, pelicula
delgada, hasta la nanoestructura. Para asi, poder determinar las mejores

condiciones en el desarrollo de dispositivos de control a nanoescala.

La manganita de Lantano dopada con estroncio (LSMO) en su estequiometria
Lay;3SrisMnO3 presenta un comportamiento ferromagnético a temperatura
ambiente, con transicion metal aislante a temperaturas por encima de 320 K, y un
efecto de magnetorresistencia colosal. La pregunta que queremos responder es
que efecto se genera sobre la magnetorresistencia en este material crecido en
forma de pelicula delgada con una orientacion preferencial si cambiamos el campo
magnético aplicado (magnitud y direccién) y el volumen del material a tamafios
manomeétricos y si este es un material con potencial aplicaciones en el desarrollo

de dispositivos de control.
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CAPITULO Il
METODOLOGIA EXPERIMENTAL

1. PREPARACION DE LAS PELICULAS DELGADAS

Las peliculas de Lag7Sro3MnO; fueron sintetizadas por la técnica de deposicion
fisica de vapor (PVD), especificamente por pulverizacion catodica, también

conocida por su nombre en inglés “sputtering”.

En la figura 3.1, se observa el esquema del sistema de pulverizacion catédica
asistido por DC en donde se depositaron las muestras, el cual consiste
principalmente en un proceso de bombardeo iénico, en donde el blanco en forma
de disco esta hecho del material que deseamos depositar Lay3Sr13MnOz (LSMO),
donde inicialmente se debe preparar mediante reaccion de estado sélido con los
polvos de alta pureza de La,O3, SrCO3 y Mn,0s3.

Este blanco que es el catodo esta conectado a una fuente de voltaje la cual es
capaz de suministrar algunos kilovoltios para el caso DC. El sustrato (SrTiO3
(STO), en nuestro caso) esta frente al blanco y dependiendo del tipo de muestra a
crecer, este debe ser calentado a una temperatura especifica (T=830°C). El
plasma esta formado por gases de proceso, en nuestro caso oxigeno (O,) de ultra

alta pureza (99.9992 %), ionizado por el fuerte campo eléctrico.
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Figura 3. 1 Sistema de deposicion por sputtering DC.

El alto voltaje entre el catodo y el &nodo provoca que los iones del gas de proceso
golpeen el blanco con la energia suficiente para arrancar atomos de la superficie
del blanco mediante un proceso de transferencia de momento. Cuando el ion
golpea la superficie del material, transfiere parte de su energia a los atomos que lo
forman, produciendo una colisibn en cascada. Las mdltiples colisiones hacen
posible que algunos atomos del material adquieran la suficiente energia para
abandonar la superficie, alcanzar el sustrato y adherirse a él. La mayor parte de la
energia proporcionada por los iones incidentes se transforma en calor, siendo este
disipado mediante un circuito de refrigeracién que evita el sobrecalentamiento del
catodo, esto se realiza a cierta presién de trabajo, para nuestro caso es del orden
de 10° mBar. El equipo se encuentra en el Laboratorio de Peliculas Delgadas de la
Universidad del Valle.
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2. CARACTERIZACION

2.1. CARACTERIZACION ESTRUCTURAL

Como método de caracterizacion estructural se realiz6 difraccion de rayos x (DRX)
al material en bloque, es decir al blanco obtenido por sinterizacion. Ademas, la
estructura cristalina de las peliculas delgadas esta fuertemente relacionada con
los parametros de crecimiento. A su vez, muchas de las propiedades eléctricas,
electronicas y magnéticas dependen de esta. Por esta razon, cualquier pelicula
delgada debe caracterizarse estructuralmente por difraccion de rayos X, (X ray
diffraction, XRD de sus siglas en inglés). Las medidas se realizaron en un
difractometro de rayos X de la marca Xpert-Pro de la compafia Panalitycal en
configuracion Bragg Bentano y la indexacion de los picos se realizé con la ayuda
de una amplia base de datos que posee el difractometro; éste opera a 40 kV y 80
mA con un anodo de cobre (Cu), utiliza un monocromador hibrido para suprimir la
radiacion Kq1 Y Kq2 con una radiacion incidente con longitud de onda A=1.54056 A.

El cual se encuentra disponible en la Universidad del Valle, ver Figura 3.2.

e

Figura 3. 2 Fotografia del equipo de rayos X de la marca X’'pert Pro de Panalitycal que se
encuentra en la Universidad del Valle
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Adicionalmente se realizé reflexion de rayos x (XRR) a bajo angulo 6-20, para
determinar el espesor de las peliculas; este angulo critico se determina a partir del
cual se pueden identificar los picos asociados a la interferencia entre la superficie
de la pelicula y la interfaz sustrato-pelicula. Debido al tamafio finito de los picos y
al incluir el indice de refraccion de la pelicula es necesario usar la ley modificada

de Bragg.

A

Luego de encontrar la posicion de los picos asociados a la interferencia se hace
un ajuste lineal en una grafica sen?8 en funcion de (n + k)2, donde k=0 para los
minimos de intensidad y k=1/2 si es un maximo de intensidad, n=1, 2, 3, 4 es un
entero. Del ajuste se encuentra una pendiente B para la capa que se esté
analizando. Utilizando la forma modificada de la ley de Bragg con A=1,54056A es
posible determinar el espesor y en consecuencia, la tasa de crecimiento de las
peliculas delgadas.

2.2. CARACTERIZACION MORFOLOGICA

La rugosidad de superficie del LSMO se analiz6 mediante microscopia de fuerza
atomica (AFM). Este tipo de técnica de caracterizacion es ampliamente utilizada
para estudiar la morfologia de las superficies de materiales en forma de pelicula
delgada. Las medidas de morfologia de las muestras se realizaron en un
microscopio de fuerza atdmica MFP-3D Asylum Research (Atomic force
microscopy, AFM de sus siglas en inglés); ver Figura 3.3, controlado mediante el
software, SPIP. El equipo se encuentra disponible en el Centro de Excelencia en
Nuevos Materiales (CENM) ubicado en la Universidad del Valle. Todas nuestras
medidas de AFM fueron tomadas a temperatura y presiébn ambiente, en el modo

no contacto para barridos de 0.5, 1, 3,5y 8 pm.
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Figura 3. 3 Fotografia del Microscopio de Fuerza Atomica MFP-3D Asylum Research
disponible en el CENM.

Mediante el uso de esta técnica se han desarrollado estudios estadisticos [22],
tanto para la determinacién de tamafio de grano como para determinar la
rugosidad de superficie, dado que estas técnicas proporcionan informacion de los
procesos de crecimiento que se pueden correlacionar con las propiedades de la
pelicula. Para toda pelicula que crece estocasticamente, cada punto de su
superficie en el plano (x,y) tiene un espesor definido por la funcién h(x,y). Esta
funcién debe ser univoca. Si elegimos un nivel “cero” como el valor del promedio
espacial de la funcion h sobre todos los puntos (x,y) se define la funcién altura

z(x,y) como :
z(x,t) = h(x,y)—< h(x,y) >, 3.2

De esta forma nuestra funcion z(x, y), oscila alrededor del valor promedio de h. La
figura 3.5 muestra esquematicamente estas magnitudes para un sistema

unidimensional.

La rugosidad es la desviacién cuadratica media de la funcion altura:

z(x,t):0 =< z%(x,y) > 3.3
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Figura 3. 4 Diagrama del perfil de superficies. Se identifica el tamafio de ventanal L,

rugosidad local o (xg), y longitud de correlacion A.

Para el calculo del exponente de rugosidad, longitud de correlacién y rugosidad
local, dado que se desconoce el proceso dinamico del sistema en el crecimiento,
es necesario desarrollar un método que nos permita obtener estas magnitudes o
pardmetros de la rugosidad conociendo la informacion de una superficie en su
estado final de crecimiento, en nuestro caso una imagen de microscopia de fuerza
atobmica AFM. El procedimiento mas ampliamente utilizado es el de analizar el
perfil de la superficie incrementando su tamafio de observacion [22]. En el caso de
imagenes de AFM, donde esta variacion de tamafio es limitada, es util estudiar el
escalamiento de la rugosidad local con un ancho de ventana de tamafo L,

0., (x,y), definido como:

o1 (x0,¥0) = [< [2(x,y)—< z(x,y) >,]* >,]*/? 3.4

Donde < z(x,y) >, se realiza para todas las alturas dentro de la ventana L. La
rugosidad dependiente de tamafo o(L,t) se obtiene del promedio espacial de la
rugosidad local a;(x,,y,,t) sobre todo el dominio de puntos disponibles de

acuerdo con el tamafio L de la imagen de AFM, segun la expresion:

O-(L, t) =< O'L(xo,yo, t) >x’y 3.5

37



a(L,t) tiene un comportamiento caracteristico en dos regiones de su dominio:
(o(L,t) x L%) [L « 1] 3.6
o(L,t) = 04, (L, t) = cte [L > 1] 3.7

Para resolver el interrogante de porque el sistema se satura, o como el sistema
sabe cuando saturarse, se define la longitud de correlacién (A), que tanto “sabe”
un punto de crecimiento de sus vecinos. Esta correlacion es dependiente del
tiempo, y es de esperar que las particulas depositadas estén cada vez mas cerca

unas de las otras a medida que el tiempo de deposicién aumenta.

Con el fin de obtener una evaluacion cuantitativa de la morfologia se tomaron
imagenes de diferente tamafios de ventana y se utilizé el método estadistico
descrito, el cual permite obtener de una superficie dada pardmetros que nos dicen
el tipo de crecimiento, tales como la rugosidad de saturacién, la longitud de
correlacion y el exponente de rugosidad. Las imagenes bidimensionales tomadas
corresponden a una matriz de datos que nos da los valores de altura (eje z) para
todo punto (o el equivalente a un pixel) de la superficie en un rango de escalas
fisicas en el eje x y y. En nuestro caso se trabajé con matrices de 512, lo cual
implica tener una resolucibn de ese mismo nuamero pero en pixeles. La

equivalencia de un pixel en escalas fisicas varia de acuerdo al tamafio de la

5

imagen. Por ejemplo, para el caso de L=5um tenemos que 1pix = =rhe 0.0097um.

El algoritmo desarrollado para la evaluacion estadistica de la rugosidad local y
rugosidad dependiente del tamafio permite hacer iteraciones variando el tamafio
de la ventana e ir calculando los distintos valores de la rugosidad para diferentes
alturas dentro del tamafo de la ventana L y finalmente promediarlo sobre todos los

anchos de ventana para obtener la rugosidad promedio.
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2.3. CARACTERIZACION PROPIEDADES ELECTRICAS

El estudio de las propiedades eléctricas en funcion de la temperatura 'y el campo
magnético para determinar la transicion metal aislante de la manganita se hizo uso
del PPMS Quantum Design(Physical Property Measurement System) equipo
ubicado en el centro de estudios de nuevos materiales (CENM), este ensayo se
realiz6 mediante la técnica de las cuatro puntas [23], como se observa en la figura
3.5.

Enfisader

Contacto
Muestra

i P o3 tazmme stia

Comector
Flectrico

b)

Figura 3. 5 (a) Configuracion de contactos para medida de resistividad para sustratos
cuadrados. (b) puck o portamuestras de contacto del sistema PPMS Quantum Design.

2.4. CARACTERIZACION PROPIEDADES MAGNETICAS

Una de las caracterizaciones mas importantes, observar el comportamiento de las
muestras bajo un campo magnético aplicado. Para las medidas magnéticas se
utilizé un sistema para medir propiedades Fisicas, (Physical Properties
Measurement System, PPMS de sus siglas en inglés) ubicado en el Centro de
Excelencia en Nuevos Materiales-CENM de la Universidad del Valle, este permite
trabajar en el modo de magnetometro de muestra vibrante (Vibrating sample
magnetometer, VSM de sus siglas en ingles), en el cual, se puede tomar medias
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magnéticas de las muestras en funcién de distintas variables. En la figura 3.6, (a)
se observa una imagen del PPMS, mientras que en (b) se aprecia un esquema del
VSM el cual consta principalmente de un motor lineal encargado de hacer vibrar la
muestra, un conjunto de bobinas de deteccién y la electrénica necesaria para el

control del sistema, ademas de tener el MultiVu software con el cual se automatiza

el sistema.

(a) (b)

Motor Lineal

Bobinas de
Deteccion

Figura 3. 6 (a) Imagen del PPMS de la marca Quantum DesignTM, ubicado en el Centro de
Excelencia en Nuevos Materiales — UNIVALLE. (b) Montaje del Magnetémetro de muestra
vibrante, se observa el motor lineal y el conjunto de bobinas de deteccidn.

Las propiedades magnéticas del compuesto LSMO depositada sobre sustratos de
STO fueron investigadas como funcion de la temperatura y del campo magnético
aplicado. Es necesario tener en cuenta que todos los datos de magnetizacion, el

campo magnético ha sido aplicado paralelo al plano de la pelicula.
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3. DISENO DE EXPERIMENTOS

Como metodologia estadistica se realiza un modelo lineal generalizado donde el
propésito de esta investigacion es evaluar la influencia de la variable del ancho y
largo de camino o hilos obteniendo relaciones (ancho/largo) de 0.0333, 0.0667,
0.0833 y 0.1667 en la manganita de lantano dopada con estroncio (LSMO) en
pelicula delgada (Figura 3.1), con el fin de maximizar o minimizar algunas
propiedades mas relevantes en el material, puesto que la demanda de
miniaturizacion de dispositivos va aumentando, exigiendo no solo la reduccion de
tamafio si no también nuevas funcionalidades en el dispositivo [24] [25], por eso se
variara el area de estudio realizado por el método de litografia éptica en conjunto
con un método de etching o grabado fisico (sputtering). La geometria de la
estructura se disefia con el fin de realizar medidas a cuatro puntas, en donde se

aplica corriente por los extremos y se mide el voltaje en el medio (Figura 3.7).

a (ancho)

| (largo)

Figura 3. 7 Esquema litografia para medicion por método de cuatro puntas
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Por tanto, las variables independientes elegidas, relacionadas con parametros de
crecimiento por la técnica de pulverizacién catédica, fueron: temperatura del
substrato (830°C), presion de trabajo del orden de 2,7 mBar; una corriente entre
catodo y anodo en la descarga de 130 mA; distancia entre electrodos (catodo y
anodo) de 2,5 cm. La variable dependiente o de respuesta (relacion ancho/largo
de camino) ser4 en base para el estudio de las propiedades eléctricas y
determinacion de la temperatura de transiciéon metal aislante del material oxido en
pelicula delgada que es resistividad en funcién de temperatura; para el estudio de
las propiedades de magnetorresistencia las variables son la resistividad como
funcion de la temperatura a diferentes campos magnéticos e isotermas de

resistencia en funcion del campo magnético.

4. PREPARACION DEL DISPOSITIVO

Para estructurar dispositivos, se debe tener en cuenta que para la elaboracion de
estos se tiene como desafio la reproduccion de patrones de dimensiones
inferiores. La fabricacion de la muestra consistio en crear un canal bien definido
para realizar medidas de resistencia a cuatro puntas. El proceso de fabricacion se
realizé en un cuarto limpio de la escuela de fisica de la materia condensada de la
Universidad de Geneva en Suiza. Los pasos principales de fabricacion estan

ilustrados en la figura 3.8.

Estos pasos consisten en un recubrimiento por centrifugacion de un fotoresist
positivo 0 negativo, en esta caso se trabajé exactamente con Microposit S1813 G2
fotoresist positivo exponiéndolo a una luz UV a través de una mascara que tiene
un patron de disefio y luego es inmersa en un revelador, para esta investigacion
se hizo uso de Microposit 351 developer (relacion 1:4). Si es necesario, se usa un
ataque idnico de Ar para hacer un grabado ya sea en la pelicula o hasta en el

sustrato.
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Los contactos eléctricos son realizados depositando 50nm de metal. Las curvas de
corriente en funcién del voltaje caracteristicas de los diferentes metales (Au, Pd,
Pt, Cu, Ti, Ag y Cr) fueron estudiadas y muestran un comportamiento éhmico
idéntico. Para nuestras medidas, se prefirio trabajar con Pt debido a su resistencia
a la oxidacion. Finalmente el fotoresist puede ser removido usando acetona, pero
usualmente se mantiene como una capa protectora. Las medidas eléctricas son
generalmente desarrolladas a cuatro puntas en orden de eliminar las resistencias

de contacto.

11 Tl

Peliculadelgada  Aplicacionresina  Exposicion  Deposicion electrodos

— |

Despegue Aplicaciénresina  Exposicidn Atague idnico Ar

Figura 3. 8 Proceso de elaboracidon de dispositivo en cuarto limpio de la Escuela de Fisica
de la Universidad de Geneva.
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CAPITULO IV
RESULTADOS Y ANALISIS

En esta investigacion, se depositaron peliculas delgadas de LSMO por sputtering
DC en una atmosfera de oxigeno puro sobre sustratos de SrTiOz (001) a una
temperatura de 830 °C. Mediante el andlisis de difraccion de rayos-X (XRD), se
encontraron los picos de Bragg para la pelicula donde solamente los picos (002)
fueron observados indicando un crecimiento texturado. Se caracterizod
morfolégicamente las muestras mediante microscopia de fuerza atomica (AFM).
La dependencia de la resistividad con la temperatura muestra un comportamiento
tipico de sistemas FM con transiciéon M-l ~300K. Se llevaron a cabo isotermas de
resistencia y magnetizacion en funcion del campo magnético aplicado para
caracterizar las muestras. Los hilos de LSMO fueron grabados usando la técnica
de fotolitografia en conjunto de un método de etching o grabado fisico y
contactados con alambres de cobre usados para conectar las hilos al porta
muestras. Las propiedades eléctricas fueron contrastadas con los resultados de la
pelicula delgada. Se estudio la dependencia de las propiedades de transporte con
el espesor de la pelicula de 25 nm y la variable dependiente de este experimento
que es la relacion ancho/largo de los hilos para potencial aplicacion como

sensores magnéticos.
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1. CARACTERIZACION ESTRUCTURAL

Primeramente se realizé una identificacion de las fases presentes en el material en
forma de bloque del LSMO, que servirdA como fuente de produccion para las
peliculas delgadas. Posteriormente se realizaron medidas de rayos X (DRX) para
la verificacion de las fases presentes en el material de forma de pelicula delgada y

reflectividad (XRR) poder obtener el espesor de esta.

1.1. CARACTERIZACION ESTRUCTURAL BLOQUE

Para la muestra en bloque (blanco sinterizado) se realiz6 una medida difraccion de
rayos x (DRX) con una configuracion Bragg Bentano (8-28) entre 20° y 80°, y
posteriormente se realizé un refinamiento Rietveld. En la figura 4.1 se observa el
difractograma del LSMO en su fase ferromagnética (FM), en la cual no se observa
ningun tipo de fase sin identificar lo que permite afirmar que el crecimiento
corresponde Unicamente a la composicion y fase del Lap;3SrisMnOs;. El
refinamiento se logré realizar en base a la carta 00-040-1100 de Lay;3Sr13sMnQOs3
utilizando el programa GSAS, obteniendo un %2 de 0.017 y un indicador de bondad
de 0,08 (los parametros de este refinamiento se encuentran reportados en la tabla
4.1). En base a los picos presentes en este espectro, se pudo determinar un

parametro de red de 3.866A fuera del plano.
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Figura 4. 1 Patrén de difraccién de rayos X para la muestra en bloque, en donde el espectro
negro corresponde al obtenido experimentalmente y el espectro rojo al calculado
tedricamente mediante refinamiento Rietveld.

Tabla 4. 1 Parametros refinamiento Rietveld

Acu (A) 1.5406
Rango 26 20-80
Grupo espacial P12/cl
a (A) 5.51

b (A) 7.73

c (A 5.47
Volumen (A% 233.462
Densidad (g/cm?®) 6,399
a=p=y (°) 90
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1.2. CARACTERIZACION ESTRUCTURAL EN PELICULA DELGADA

Una vez depositadas las peliculas delgadas, se realizaron las medidas de XRD.
En la fig. 4.2, se observa el difractograma realizado en la configuracion 6 - 26 6
Bragg Bentano a alto angulo para barridos entre 20 y 80 grados. Es posible
identificar los picos (001), (002) y (003) STO del sustrato y se observa claramente
un crecimiento preferencial del LSMO alrededor de la reflexién 00l del sustrato. Se
observa que la capa esti libre de impurezas y no hay evidencia de fases
adicionales, por ende, es posible afirmar que la capa crece de manera texturada
en la direccion 00l perpendicular a la superficie del sustrato. La forma mas directa
para determinar el estrés en las muestras se puede realizar a través del calculo de
la constante de red fuera del plano. A partir de la ley de Bragg y leyendo las
reflexiones de los picos 00l del sustrato, calculamos el parametro de red en ¢
perpendicular a la superficie del sustrato, obteniendo un pardmetro de red de
3,850 A + 0,001A, y un porcentaje de desacople de 1,4% entre el sustrato y la

pelicula delgada y con respecto al bloque de 0,4%.
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Figura 4. 2 Patron de difraccion de la capa de LSMO. Debido a la similitud entre los
pardmetros de red, las muestras presentan un crecimiento texturado sobre el sustrato.
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Posteriormente, se realiz0 un ensayo de reflectividad de rayos x (XRR) o
difraccion a bajo angulo 8-20 entre 0° y 2° para encontrar el espesor de la pelicula
crecida durante 3 horas y ademas nos permitird calcular la tasa de deposicion. En
la figura 4.3 es posible observar claramente las oscilaciones Kiessing, a partir de
las cuales podemos extraer el espesor de la capa. Debido al tamafio finito de los
picos y al incluir el indice de refraccion de la pelicula es necesario usar la ley
modificada de Bragg (ecuacioén 2.1).

INTENSIDAD (unid. arb.)

0:5 | 1:0 | 1,5 2,0
Angulo Incidente (°)

Figura 4. 3 Reflectividad de difraccién de rayos x

Luego de encontrar la posicion de los picos asociados a la interferencia como se
observa en la figura 4.3, se hace un ajuste lineal en una grafica sen?8 en funcion
de (n + k)? (figura 4.4), donde k=0 para los minimos de intensidad y k=1/2 si es un
maximo de intensidad, con n=1, 2, 3, 4 y 5 es un entero. Del ajuste se encuentra

una pendiente B=9,963x10°. Utilizando la ecuacién 3.1 para A=1,5406 A, se
encontré un espesor de d=25 + 1 nm. En consecuencia, la tasa de crecimiento de
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la pelicula en el sistema de pulverizacion catédica con las condiciones de potencia

y presion trabajadas es de 8nm/h.

0,00035 - = n .

—— B=9,963x10®

0,00030 -
0,00025 -
«D0,00020 -
c
¢ 0,00015

0,00010 4

0,00005 - -

0 5 10 15 20 25 30

(n+k)2

Figura 4. 4 Ajuste lineal en una grafica Sen”0 en funcion de (n+k)°.

2. CARACTERIZACION MORFOLOGICA

Estudios han revelado que la rugosidad de superficie cumple un papel importante
sobre los efectos en las propiedades eléctricas y magnéticas, por esta razon se
realiza un analisis mediante microscopia de fuerza atomica (AFM) a la pelicula de
LSMO/STO. La figura 4.5 se muestra imagenes en 2D y 3D de 8x8 pm?, 5x5 pm?,
3x3 um?, 1x1 pm?y 0.5x0.5 pm? tamafios de ventana.
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Figura4.5 Imégenes de AFM 2Dy 3D de la pelicula LSMO/STO para diferentes tamafios de
ventana: a) 8x8um b) 5x5um c) 3x3um d) 1xlum y e) 500x500nm.

Se observan granos bien definidos y una superficie homogénea en la capa de
LSMO, basados en la literatura esta capa presenta mecanismos de crecimiento
capa a capa, el cual sigue la estructura de terrazas y escalones del sustrato. El
atomo que llega a la superficie del sustrato se coloca en el medio del escalén y, a
partir de ahi, va creciendo la estructura en forma 2D hasta la completa
coalescencia entre los diferentes niveles de capa. Los atomos depositados sobre
el sustrato estan mas fuertemente adheridos a la siguiente capa y asi

sucesivamente.
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Con el fin de obtener una evaluacion cuantitativa de la morfologia superficial se
tomaron imégenes con diferente area de barrido y se utilizé el método estadistico
de acuerdo a lo discutido en la seccion, el cual permite obtener de una superficie
dada parametros que nos definen: la rugosidad de saturacion, la longitud de
correlacion y el exponente de rugosidad el cual nos permite deducir el tipo de
crecimiento. Cuantitativamente, la figura 4.6 muestra el comportamiento de la
rugosidad dependiente de tamafo o(L,t) con el tamafio de ventana L hecho a las
respectivas imagenes bidimensionales de la pelicula, para diferentes valores de L.
Para todas las imagenes o(L,t) incrementa proporcionalmente a una ley de
potencia (o(L,t) < L*)y luego satura. Para resolver el interrogante de porque el
sistema satura, o como sabe cuando saturarse, se define la longitud de correlacién
A, que tanto “sabe” un punto del crecimiento de sus vecinos. Es de esperar que las
particulas depositadas estén cada vez mas cerca unas de las otras a medida que

el tiempo de deposicién aumenta.
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Figura 4. 6 a) Rugosidad en funcion del tamafio de ventana L, para los diferentes tamafios
de imagenes D. b) Parametros obtenidos del ajuste en funcién del tamafio de ventana L.
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En lineas continuas rojas de la figura 4.6 corresponde al ajuste de los datos

experimentales de la pelicula LSMO/STO de acuerdo a la ecuacion:
o (L, t) = 0gqe[1 — exp(=(L/DD]V? 4.1

Donde og,:(L,t) es la rugosidad de saturacion promedio, A es la longitud de
correlacion y el exponente a relaciona el tipo de crecimiento, por ejemplo cuando
a<0.5 el crecimiento es aleatorio o por el contrario es texturado cuando el valor
oscila entre 0,5<a<1, finalmente cuando a=1 es epitaxial. Los valores extraidos del
ajuste y su dependencia con el tamafio de la imagen son mostrados en la figura
4.6 (b).

Estos resultados indican que nuestra técnica utilizada para el estudio cuantitativo
estadistico de la rugosidad obedece el comportamiento asintético esperado
tedricamente. Se puede observar que en la capa de LSMO el valor de la rugosidad
de saturacion o,,.€s una magnitud dependiente de la escala de medida, asi como
la longitud de correlacién A, estos valores tienden a aumentar a medida que la
escala de observacién se hace mas pequefia; es decir la distancia entre las alturas
es mas pronunciada para tamafios de imagenes menores, mientras que el
exponente de rugosidad a permanece casi constante, estos valores se encuentran
oscilando entre 0,5<a<1, lo cual hace referencia a un crecimiento texturado
corroborando los resultados obtenidos por difraccion de rayos Xx. Los valores
obtenidos después de realizar el ajuste se observan en la tabla 4.2.

Tabla 4. 2 Pardmetros obtenidos del ajuste para diferentes tamafios de imagen L.

L (um) 8 5 3 1 0.5

0er(Mm) | 1.60£0.05 | 1.65+0.05 | 1.70+0.05 | 1,90+0,05 | 3.00%0.05

A (nm) ]0.108+0.002 | 0.163+0.002 | 0.291+0.007 | 0,808+0,003 | 1,434+0.004

a 0.65+0.001 | 0.69+0.01 0.83+0.02 | 0.886+0.004 | 0.925+0.004

1 Pixel 0.0156 0.0097 0.0058 0.0019 0.00097
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3. CARACTERIZACION MAGNETICA

Las propiedades magnéticas del compuesto LSMO depositada sobre sustratos de
STO fueron investigadas como funcién de la temperatura y del campo magnético
aplicado. Es necesario tener en cuenta que todos los datos de magnetizacion que
se mostraran a continuacion, el campo magnético ha sido aplicado paralelo al

plano de la pelicula.

3.1. CURVA DE DESMAGNETIZACION TERMICA

En la figura 4.7, se muestra la curva de desmagnetizacion térmica, tomada para
una pelicula de LSMO/STO. La magnetizacion M (emu/cm® es calculada
utilizando el volumen nominal de la fase ferromagnética, considerando el area de
la superficie del sustrato y el espesor nominal, los datos fueron tomados en un
rango de 10 a 400K, las curvas se tomaron sin aplicar campos de enfriamiento
(ZFC, Hec=0 Oe) y con campo de enfriamiento de 1000 Oe (FC, Hgc =1000 Oe).
Estas curvas M (T) en ZFC y FC presentan caracteristicas diferentes, si
observamos se superponen sufriendo una bifurcacién, la cual corresponde una
temperatura de ~200K, conocida como temperatura de blocking (Tg),por encima
de esta temperatura, el momento magnético ya no se alinea con el campo, lo cual
resulta en una disminucién neta de la magnetizaciéon a medida que la temperatura
aumenta con respecto a este punto. Con respecto a la magnetizaciéon para ambas
medidas tiende a ser mayor a bajas temperaturas (10K) y aun mayor cuando hay
un campo de enfriamiento aplicado (FC). Adicionalmente, con respecto a la
temperatura critica T, donde se muestra una transicion del estado PM a altas
temperaturas a un comportamiento FM por debajo de la T, no se presenta

cambios significativos para condiciones ZFC y FC.
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Si observamos la curva para ZFC, a bajas temperaturas, cuando el campo de
medida es aplicado el momento magnético intenta alinearse en la direccion del
campo, a medida que la temperatura comienza a incrementar el momento
magnético se orienta gradualmente a lo largo del campo, aumentando la
magnetizacion hasta una temperatura ~150K, por encima de esta temperatura la
magnetizacion comienza a disminuir. Es decir la energia térmica predomina por
encima de la energia de orientacion causando una disminucién en la
magnetizacion. La curva en ZFC presenta un pico ancho o Plateau en el cual la
magnetizacion es casi constante, el rango de temperatura alrededor del cual
ocurre esta entre 50 y 150K. Por encima de esta temperatura, el momento
magnético ya no se alinea con el campo, lo cual resulta en una disminucion neta
de la magnetizacion a medida que la temperatura aumenta con respecto a este
punto. Sin embargo, cuando la muestra es enfriada en presencia de campo
magnético el comportamiento comienza a ser diferente y en caso de que los
espines presenten otras interacciones serd posible apreciarlas. La curva en FC
alcanza la magnetizacién de saturacion. A Partir de esta, es posible observar un

incremento alrededor de 150 emu/cm? (valor tomado a 10K).

500 1 1 1 1 1 1 1

LSMO
4501 wawi,, ~—— FC 1000 Oe
400- —— ZFC MF 1000 Oe

350 — Fit
300 -
250 4
200 -
150 -
100 -
50 -
0

Magnetizacion (emulcm3)

0 50 100 150 200 250 300 350 400
T (K)

Figura 4. 7 Dependencia de la magnetizacion como funcién de la temperatura en un rango
de 10 a 400 K bajo condiciones de ZFC (Hgc=0 Oe) y FC (Hec =1000 Oe) para el LSMO.
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Observamos que la transicion magnética en la capa de LSMO no ocurre de forma
abrupta por debajo de la T, es decir, la transicion no es completamente aguda
como se espera para ferromagnético ideal. Podemos observar de las medidas de
M(T) que la curva de magnetizacién presenta una extension de varios Kelvin por
encima de la T La no homogeneidad en la muestra pueden causar variaciones en
la T. y la magnetizacion. El comportamiento de la magnetizacion en funcion de la
temperatura M(T), lo rige una ecuacion tipo exponencial de la forma:
- B
M(T,T,) =m0( - C) 6(T, —T) 4.2

Cc

Donde mg es un factor proporcional a la magnetizacion de saturacion, T. es la
temperatura de Curie, B es el exponente critico que describe el comportamiento
escalonado de la magnetizacion en funcion de la temperatura y 6(x) es la funcion
de peso, la cual asegura que la magnetizacién desaparece cuando T>T.. En los
sistemas magnéticos se considera cada celda como un sitio de red en el cual se
sitia un momento magnético. Para temperaturas muy altas por encima de T, le
corresponde un movimiento rapido y arbitrario de los momentos magnéticos y
pueden tener cualquier orientacién. Cuando la temperatura disminuye hacia el
punto critico, empiezan a aparecer espines correlacionados, hasta que el sistema
llega a estar completamente ordenado a la temperatura el cero absoluto. Esto nos
permite tomar la magnetizacion como un promedio y analizar con una distribucion

estadistica el comportamiento de la M(T) alrededor de la T. a partir de:
1
<M(T) == v f M(T,T)p(T,, a;),dT, 4.3
14

Donde la distribucion p(T,, ;) es determinada por un set de parametros «;. Esta

distribuciéon se describe asumiendo una funciéon Gausiana:

(T.,T.,AT.) = ! LT —To)° 4.4
ple, 1, c) — ,_ZHATC exp 2 ATCZ )
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Para los cuales los parametros a; se definen como temperatura de Curie promedio
T. y el ancho de la temperatura AT,. Usando la distribucién Gausiana en la integral
de la ecuacion 4.3, hemos realizado un ajuste de minimos cuadrados en la region
critica de los datos experimentales de magnetizacidén. A partir de la ecuacion 4.4
como una suma de términos de la distribucidbn en nuestras curvas M(T) y de
acuerdo con lo reportado por [26], se obtienen los valores de la temperatura de
transicion (T¢) para cada Hc, asi como el ancho en el que ocurre transicion (AT).
En la tabla 4.3, notamos que la Tc no presenta cambios significativos cuando se

aplica un campo de enfriamiento en las muestras (Hec=1000 Oe).

Tabla 4. 3 Temperaturas de transicién T de y AT para condiciones de ZFC y FC
(HFC:lOOO Oe)

HFC [O€] TC [K] AT [K]

ZFC 337,15+ 0,07 34

1000 340,25 + 0,05 40

3.2. HISTERESIS MAGNETICA

En los 6xidos de manganeso con estructura tipo perovskita, la estequiometria de
oxigeno juega un papel muy importante, tanto la deficiencia de oxigeno como el
exceso produce cambios en su estructura que se ven reflejados en el
comportamiento electico y magnético. Las propiedades magnéticas de las
muestras estan fuertemente influenciadas por la presencia de vacantes de
oxigeno, a menor numero de estas, la magnetizacibn de saturacién y la
temperatura de critica se aproximan a los valores del material masivo, para
disminuir estas vacantes es habitual utilizar un tratamiento térmico, en nuestro

caso realizando un recocido in situ en atmosfera de oxigeno a 400mbar durante 1
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hora. Las medidas de magnetizacion como funcion del campo magnético aplicado
fueron tomadas para las muestras bajo condiciones de campo de enfriamiento
cero (ZFC) para temperaturas entre 10 y 350 K (figura 4.8). Es posible observar un
comportamiento decreciente en la magnetizacion de saturacion (b) y en el campo

coercitivo (c) a medida que la temperatura aumenta.
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Figura 4. 8 a) Isotermas de histéresis magnética (desde 10K hasta 350K), b) campo
coercitivo y c) Magnetizacion de saturacién en funcion de la temperatura.

Es de resaltar, que la tension epitaxial juega un importante papel en general sobre
todas las manganitas con estructura tipo perovskita y la pérdida del magnetismo y

conductividad estd presente en muestras muy finas o altamente tensionadas. La
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razon mas plausible estd asociada a las interfaces, es decir, entre el sustrato-
pelicula y entre la pelicula y el vacio, donde se produce una ruptura de la simetria
que induce cambios en las propiedades debido a una selectiva ocupacion orbital
gue se hace significativa en funcion del espesor de la pelicula y el porcentaje de
desajuste entre el sustrato y la pelicula. Se alcanza una magnetizacion de
saturacion alrededor de 387 emu/cm®y un campo coercitivo de 211 Oe para una
temperatura de 10K lo cual est4 acorde con lo expuesto en la literatura en este
tipo de sistema [3]; mientras que se obtuvo una magnetizacién de saturacion de 76
emu/cm®y un campo coercitivo de 36 Oe para una temperatura de 300K, resultado
resaltable puesto que estudios realizados en peliculas delgadas de LSMO, en
medidas de magnetizacion como funcion del campo magnético aplicado, para
diferentes campos de enfriamiento y realizadas a diferentes barridos de
temperatura, presentan una disminucion en la magnetizacion de saturacion hasta
ser nula a temperatura ambiente, en nuestros resultados hay respuesta magnética
a temperatura ambiente ideal para el desarrollo de dispositivos como sensores o

dispositivos de control.

4. CARACTERIZACION ELECTRICA

La fuerte correlacion entre las propiedades magnéticas y de transporte es debido a
que son los mismos electrones 3d los que participan en la conduccién y median
las interacciones magnéticas. De este modo se observa que el estado de orden
FM corresponde a un estado de caracter metalico mientras que por encima de la
transicion el estado PM se corresponde con otro de caracter aislante (Figura 4.9).
La interaccion de doble intercambio propuesta por Zener ha sido utilizada para
explicar la relacibn encontrada entre el comportamiento metélico y el
ferromagnetismo en estos Oxidos como primera aproximacion. En la figura 4.9
podemos observar el comportamiento generalizado de la manganita de LSMO
crecida sobre un sustrato monocristalino (001) con un espesor de 25nm, a baja

temperatura, la magnetizacion es maxima y la resistividad minima. Al aumentar la
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temperatura, la magnetizacion (M) se reduce vy la resistividad crece; al llegar a Tc
se produce una transicion metal-aislante Ty, observandose T>Tc (fase

paramagnética) un mecanismo de conduccion térmicamente activado.
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Figura 4. 9 Magnetizacién y resistividad en funciéon de la temperatura para una capa delgada
de LSMO crecida sobre STO. Ambas curvas fueron medidas de baja a alta temperatura.

El efecto de magnetorresistencia, es uno de los fendbmenos mas interesantes en
las perovskitas de manganeso de valencia mixta, la modulacién de la transicion
metal-aislante mediante la aplicacion de un campo magnético externo se observa
en la figura 4.10. En un rango de temperatura superior hasta una temperatura
particular (Tw), el LSMO tiene un comportamiento tipico de un aislante, el cual
incrementa su resistividad cuando la temperatura disminuye. Mientras que por
debajo de esta temperatura, el sistema se comporta como un material conductor,
es decir su resistencia disminuye. En la vecindad de la transicion PM-FM, la
interaccién entre las propiedades magnéticas y las propiedades de transporte ha

sido explicada parcialmente utilizando la teoria del doble intercambio.
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Figura 4. 10 Dependencia de la Resistividad en funcion de la temperatura para la muestra
LSMO/STO, con diferentes campos magnéticos aplicados, en donde se observa una
disminucién de laresistividad al incrementar el campo magnético aplicado.

Las manganitas son conocidas por presentar un cambio en su resistencia en
presencia de campos magnéticos. En nuestro caso hemos aplicado a la muestra a
campos de 0 Oe, 10000 Oe y 30000 Oe, en el plano de la superficie de la pelicula
en el modo de ZFC (Zero Field Cooling) como se observa en la figura 4.10, estas
medidas fueron realizadas siguiendo el método de las cuatro puntas. Se observa
como en presencia de un campo magnético aplicado, la respuesta de este es
disminuir su resistencia y aumentar la temperatura de transicion Ty en
comparacion con el comportamiento sin campo aplicado, lo cual esta de acuerdo
con lo reportado por diferentes autores [27]. La transicibn M-l para esta capa
delgada es de ~352K, como lo demuestran otros estudios la Ty, depende del area
(espesor), es decir depende de las tensiones.

Como se observa en la figura 4.11; para bajas temperaturas, es decir T<Ty, la
dependencia de la resistividad con la temperatura puede ser asociada al modelo
p(T) = p, + AT* donde p,, A y a son parametros libres. p, es la resistividad

residual atribuida a la pureza y defectos estructurales que puede tener un material,
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y AT® referente a las posibles dispersiones presentes en el proceso. A bajas
temperaturas (T<T.), las dispersiones electron-electron y magnon-magnon y
efectos polaronicos son clave para promover propiedades de transporte. En
previas investigaciones la desviacion cuadratica ha sido modificada como la
combinacion de términos debido a las diferentes dispersiones. Donde si a=2 es
debido a una dispersion electron-electron [28], a=3 se refiere a magnon anémalo

[27], a=4,5 a una dispersibn magnon-magnon [29] y a=3,5 a ondas de espin.

4,0x10° r r

—e— H=0 Oe
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—a— H=30000 Oe
—— Fit

2,0x10°

p(Q *m)

100 200

Temperatura (K)

Figura 4. 11 Ajustes de laresistividad en funcién de la temperatura para bajas temperaturas
mediante la expresion: p(T) = po + AT“.

En la figura 4.12, se observa la resistencia en funcién del campo magnético
aplicado, obteniendo un comportamiento magnetorresistivo de la capa de LSMO a
temperaturas cercanas y por debajo de la transicion, es decir la muestra se
encuentra en el estado FM. Se observa un comportamiento histérico con simetria,
en el cual los portadores se desplazaran dentro del material con menor oposicién
al paso de corriente, en presencia del campo magnético, ademas se observa que
al disminuir la temperatura el cambio en la resistencia del material es mas bajo,

con lo cual la resistencia comienza a ser independiente del campo magnético.
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Figura 4. 12 Dependencia de la Resistividad con el campo magnético aplicado a
temperaturas en la region ferromagnética de la pelicula de LSMO.

El cambio de resistencia como funcién del campo magnético a 350K, las cuales
corresponden al régimen FM del material cuando el campo magnético cambia
rentre 100 Oe y 30000 Oe se observa en la figura 4.13. Se observa el
comportamiento magnetorresistivo de la capa LSMO a temperaturas debajo de la
transicion, es decir la muestra se encuentra en el estado FM. En este fendmeno
los portadores se desplazan dentro del material con menor oposicion al paso de la
corriente, en presencia del campo magnético. Se calculd el valor de
magnetorresistencia mediante la ecuacion 4.5 y se obtuvo un valor de 13% para
el mayor campo aplicado (30KOe) a una temperatura de 350K, ver figura 4.13.
Para campos bajos, se observa poca o casi nula el valor de magnetorresistencia,
mostrando su alta densidad de fronteras de grano, lo cual es una clara evidencia
de que las muestras tienen una baja densidad de defectos estructurales, resultado
complementario de las medidas obtenidas por DRX y AFM. Resultados similares a

los reportados por [30].
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Figura 4. 13 Porcentaje de magnetorresistencia en funcién del campo magnético aplicado a
unatemperatura de 350K.

Adicionalmente mediante la técnica de cuatro puntas y un portamuestras adaptado
al criostato ubicado en el laboratorio de peliculas delgadas, se realiz6 unas curvas
de corriente en funcion del voltaje a 50K y 300K. Ambas curvas presentan un

comportamiento 6hmico como se muestra en la figura 4.14.
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Figura 4. 14 Curvas de corriente en funcién del voltaje a 50K y 300K para la pelicula delgada
LSMO/STO

Teniendo como punto de partido el control de las propiedades estructurales,
eléctricas y magnéticas de nuestras capas de LSMO, pasamos a la fabricacién de

los dispositivos.

5. FABRICACION DE DISPOSITIVOS

La fabricacion de los hilos a partir de estructuracion de peliculas de LSMO/STO
mediante el proceso de litografia Optica, con la colaboraciéon de la MSc, Claribel
Dominguez en la Universidad de Ginebra, Suiza. Esta técnica nos permite
imprimir sobre la capa de LSMO un determinado motivo para la caracterizacion de
los micro dispositivos, a través de medidas de magnetotransporte. Para evitar
defectos en los dispositivos este proceso se realizd en un cuarto limpio, con una

temperatura y humedad controladas. Después de imprimir sobre la capa delgada
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de LSMO los motivos del dispositivo (diferentes hilos de ancho y largo, un hilo
conectado a 6 electrodos, dos para aplicar la corriente y cuatro para medir el
voltaje inducido en la muestra) y someter a la muestra a diferentes etapas donde
se involucran procesos quimicos Y fisicos (etching). En la figura 4.15 se muestran
las micrografias de los diferentes hilos utilizando la microscopia electronica de
barrida - SEM, las cuales fueron realizadas con la colaboracion del Ing. John
Schneider Betancourt del CENM, donde podemos identificar sus dimensiones de
los hilos, las cuales se especifican en la tabla 4.4., hemos visto en funcién de su
resistividad que el proceso de litografia Optica nos permite preservar las

caracteristicas del sistema LSMO sin afectar la respuesta del sustrato.

Tabla 4. 4 Dimensiones ancho y largo de dispositivo estructurados por OL.

DISPOSITVO | ANCHO (um) | LARGO (um) | ANCHO/LARGO (a/l)
1 10 300 0.033
2 10 150 0.067
3 25 300 0.083
4 25 150 0.167
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Figura 4. 15 (a) Esquema del dispositivo, imagenes SEM: (b) de los cuatro dispositivos
estructurados por litografia 6ptica y (c) diferentes anchos y largos de los dispositivos.
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6. CARACTERIZACION DE DISPOSITIVOS

Para poder evaluar su posible aplicacibn como sensor magnetorresistivo, ahora
pasamos a estudiar su respuesta eléctrica frente al campo magnético externo
aplicado (H). En la figura 4.16, observamos la resistividad en funcién de la
temperatura para cada dispositivo con las diversas relaciones de a/l sin campo
magnético externo aplicado (H=0 Oe) contrastado con los valores de la pelicula
(sin estructurar). Observandose una transicibn metal-aislante superior a la
temperatura ambiente (T=300K) en todos los casos. Se evidencia un aumento de
la resistividad asi como aumento de la Ty, al disminuir la relacion a/l de los
dispositivos, esto puede ser ocasionado debido al aumento de vacancias de
oxigeno generadas durante el proceso de etching fisico con iones de Ar en la

estructuracion por litografia.
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Figura 4. 16 Resistividad en funcién de la temperatura para cada relacién a/l sin campo
magnético aplicado.
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En la figura 4.17, observamos la resistividad en funcién de la temperatura para
cada dispositivo con las diversas relaciones de a/l con diferentes campos
magnéticos externos aplicados (H= 0 Oe, 100 Oe, 1 kOe. 5 kOe, 10 kO y 30 kOe)
en el plano del hilo contrastado con los valores de la pelicula (sin estructurar). En
donde se puede evidenciar una transicion metal-aislante superior a la temperatura
ambiente (T=300K), desde un estado metalico a baja temperatura —FM a un
estado aislante de alta temperatura-PM. Se aprecia una disminucion de la
resistividad asi como aumento de la Ty, al aumentar el campo magnético externo
en funcidon de la temperatura, demostrando que el proceso de fabricacion es

optimo.
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Figura 4. 17 Resistividad en funcién de la temperatura para los diferentes campos
magnéticos aplicados a cada relacion a/l : (a) 0,033, (b) 0,066, (c) 0,083y (d) 0,167.
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Sin embargo se observa una disminucion de la Ty en funcidn que decrece la
relacion a/l con respecto a la pelicula debido a efectos elasticos y orbitales [31]. Al
reducir el ancho observamos una tendencia hacia valores del material masivo. En
trabajos de microhilos se ha reportado un comportamiento aislante al reducir el
ancho en todo el rango de temperatura [27]. Este resultado demuestra la alta

calidad del proceso de fabricacion realizado.

La fisica de los Oxidos altamente correlacionados, como es el caso de las
manganitas, parece estar dominada por estados con falta de homogeneidades
intrinsecas en escala nano y/o microscopica, las cuales son promovidas durante el

etching en la litografia y son evidenciadas con la respuesta del material.

Un entendimiento de la fisica que gobierna las manganitas ha requerido un gran
esfuerzo reflejado en el importante nimero de trabajo de investigaciones [27].
Uno de los principales topicos se ha enfocado en las interacciones entre los
grados de libertad de espin, carga, red, y orbita [32]. Esta complejidad electronica
tiene consecuencias en las potenciales aplicaciones de estos materiales, puestos
gue no solo la carga y el espin son de relevancia, sino que lo son ademas los
grados de libertad de la red y orbitales. Esto induce que ante perturbaciones

pequefias del sistema la respuesta sea “gigante”.

En la figura 4.18, se observa la resistividad residual p, y el exponente referente a
la dispersion en proceso a, en funcion de la relaciébn ancho/largo de cada
dispositivo (ajuste en figura 4.16). En donde se presenta un aumento en la
resistividad residual en funciéon que disminuye la relacion ancho/largo de los hilos
presentes en el dispositivo, esto se atribuye a tensiones en el sistema generadas
por el proceso de litografia durante el ataque fisico o bombardeo con argon, en
donde ademas aumenta la posibilidad de tener pérdidas de oxigeno presentes en
la muestra inicialmente. Adicionalmente se puede identificar un cambio de
fenbmenos de dispersion en la muestra conforme disminuye la relacién
ancho/largo, donde para mayores relaciones predomina una dispersion electron-

electron, pero a medida que se disminuye la relacion ancho/largo presentamos
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una dispersion por un Unico magnon anomalo, hasta estar cerca de una dispersion

por onda de espin.
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Figura 4. 18 (a) Resistividad residual pyy (b) exponente de dispersion a a baja temperatura
como funcién de larelacién ancho/largo (a/l).

Posteriormente, en la figura 4.19 se muestra la resistencia en funcion del campo
magnético aplicado, para los 4 dispositivos. Las medidas fueron realizadas a
temperaturas cercanas a la transicion M-I (T=350K) y por debajo de la transicion
(T=300K), es decir la muestra se encuentra en el estado FM. Se observa un
comportamiento histérico mas fuerte para bajas relaciones de ancho/largo de los
dispositivos en presencia del campo magnético externo aplicado, lo que favorece
qgue los portadores se desplacen dentro del material con menor oposicién al paso
de corriente, ademas se observa que para bajas relaciones ancho/largo hay un
aumento de la resistividad en los hilos, lo cual es atribuido a la perdida de oxigeno
causado por el ataque fisico para estructurar las muestras durante el proceso de
litografia, esto es consistente cuando el LSMO es depositado a bajas presiones de
O, o sin recocido [27]. Adicionalmente, se observa que disminuye como es de
esperarse la resistencia en funcion que aumenta la temperatura, el cambio en la
resistencia del material es mas bajo, con lo cual la resistencia comienza a ser

independiente del campo magnético.
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Figura 4. 19 Dependencia de la Resistividad con el campo magnético aplicado a
temperaturas en laregion ferromagnética del LSMO (a) T=300K y (b) T=350K para los cuatro
dispositivos estructurados.
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En la figura 4.20 se observa el cambio de resistencia como funcion de la relacion
ancho/largo (a/l) de los cuatro dispositivos en la temperatura en la cual los hilos
presentan un pico, correspondiente todavia a un régimen ferromagnético del
material (Ty) cuando el campo magnético aplicado varia desde 100 Oe hasta
30.000 Oe. En este fendmeno los portadores se desplazan dentro del material con
menor oposicion al paso de la corriente, en presencia del campo magnético. Se
calcul6 el valor de magnetorresistencia mediante la ecuacion 4.5. Se obtuvo un
valor de ~18% para el mayor campo magnético aplicado (30KOe) para el menor
valor de relacién ancho/largo de los dispositivos, debido a que las tensiones
generadas por la pérdida de oxigeno y la tension generada por el cambio de
parametro con el sustrato favorece este fenédmeno, ver figura 4.19. Para campos
bajos, se observa poco cambio o0 respuesta de magnetorresistencia, sin embargo

mejora al disminuir la relacion mencionada.
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Figura 4. 20 Magnetorresistencia (MR%) en funcién de la relaciéon ancho/largo (a/l) para
diferentes campos magnéticos aplicados.
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CAPITULO V
CONCLUSIONES

Se han crecido satisfactoriamente las peliculas delgadas de Lay;3Sr13MnO3
sobre sustratos monaocristalinos de SrTiO3z con orientacion (001) mediante
el sistema de pulverizacion catddica asistido por DC. Los andlisis de
superficie por rayos X y morfologia mediante AFM, nos permiten afirmar
qgue las muestras presentan un crecimiento texturado sobre el sustrato y no
se evidencia fases adicionales, adicionalmente las peliculas presentan

granos esféricamente definidos con una baja rugosidad superficial.

Las medidas de magnetizacion térmica permitieron obtener un valor de
temperatura de Curie (Tc) mayor a la temperatura ambiente, temperatura a

la cual pasa de ser un material ferromagnético a paramagnético.

Empleando la técnica de litografia optica fue posible obtener estructurar los
dispositivos con diferentes dimensiones de ancho y largo que permitieron
estudiar sus propiedades eléctricas y magnéticas y como se ven afectadas

con la reduccion de sus dimensiones.

A partir de las medidas eléctricas, especificamente graficas de resistividad
en funcién de la temperatura para las peliculas delgadas de LSMO/STO
presentan una transicion metal aislante superior de los 350K; vy
posteriormente, se observa que conserva sus propiedades metalicas a
temperatura ambiente al ser estructurada mediante litografia Optica para
sus diferentes relaciones de ancho y largo (a/l), resultado importante para la

implementacion en el desarrollo de dispositivos.
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Al evaluar las propiedades de transporte del sistema LSMO/STO, se
observa una disminucion de su resistencia en funcion de que aumenta un
campo magneético externo aplicado, tal como es reportado por otros autores
[31], propiedad reportada en Oxidos complejos y conocida como
magnetorresistencia, la cual para la pelicula delgada alcanzo un valor hasta
del 13% para el mayor campo aplicado, posteriormente al ser estructurados
los dispositivos se observa un aumento de hasta el 18% para la menor
relacion de anchol/largo (a/l), respuesta posiblemente atribuida al aumento
de vacancias de oxigeno ocasionadas durante el etching fisico con Argon
en la litografia y debido a que las tensiones generadas por el cambio de

pardmetro con el sustrato.

Respecto a la respuesta de su resistividad en funcién del campo, se
observa un comportamiento histérico mas fuerte para bajas relaciones de
ancho/largo de los dispositivos en presencia del campo magnético externo
aplicado, lo que favorece que los portadores se desplacen dentro del
material con menor oposicion al paso de corriente, ademas se observa que
para bajas relaciones ancho/largo hay un aumento de la resistividad en los
hilos, lo cual es atribuido a la perdida de oxigeno causado por el atague
fisico para estructurar las muestras durante el proceso de litografia, esto es
consistente cuando el LSMO es depositado a bajas presiones de O, 0 sin
recocido [27], esta respuesta es favorable para el desarrollo de dispositivos
magnetorresistivos tal como es reportado por otros autores (Bacells, Calvo,
& Fontcuberta, 2002).
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