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Resumen

Desde su descubrimiento, marcado por la Magnetorresistencia Gigante (GMR)) en 1988,
el campo de la espintrénica ha evolucionado rapidamente, dando lugar a nuevas areas de
investigacion. Su objetivo final es desarrollar un nuevo enfoque capaz de superar las li-
mitaciones de la electronica convencional en términos de velocidad, eficiencia energética
y densidad de almacenamiento. Este enfoque se basa en aprovechar el grado de libertad
asociado al espin, ademas de la carga eléctrica. El estudio de la espintrénica requiere
abordar tres aspectos fundamentales: la generacion, el transporte y la deteccién del
momento angular de espin. En este contexto, la dinamica de espin es el foco de una
intensa investigacidn, orientada a mejorar la eficiencia de los dispositivos electrénicos
modernos.

En particular, la espintrénica basada en materiales aislantes con orden magnético
ofrece un enfoque prometedor para generar corrientes puras de espin. Estas corrientes,
que no estan acompanadas por una corriente de carga, permiten la propagacién de
espin sin pérdidas debidas a la disipacion Joule. En esta linea, los portadores de espin
son excitaciones magnéticas colectivas conocidas como magnones.

Esta tesis se centra en el estudio de la generacion y deteccion de corrientes de espin
en materiales aislantes con estructura cristalina granate. Estos materiales son funda-
mentales para el desarrollo de este area debido a su baja amortiguacién de espines y
su larga longitud de propagacion. Sin embargo, es necesario profundizar en la com-
prension de los mecanismos fundamentales que regulan el transporte de espin en estos
materiales. Asimismo, la fabricacién y optimizacién de los materiales para garantizar
su reproducibilidad constituye un aspecto crucial para reducir costos.

Se investigd la generacién de corrientes de espin coherentes mediante Resonancia
Ferromagnética (FMR) e incoherentes a través del Efecto Espin Seebeck (SSE) en
nanoestructuras de baja dimensionalidad basadas en granates de itrio-hierro, tanto
puros como sustituidos. El SSE es uno de los fenémenos de transporte mas relevantes
en el campo de la caloritronica de espin, ya que permite generar directamente una
corriente de espin magnonica al aplicar un gradiente térmico en materiales magnéticos.

La deteccién de las corrientes de espin generadas se llevé a cabo en bicapas de
granate y metal no magnético mediante el Efecto Espin Hall Inverso (ISHE), el cual

surge de la interaccién espin-érbita presente en el metal utilizado.
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viiil Resumen

Las estrategias planteadas en este trabajo para mejorar la eficiencia de los dispo-
sitivos espintrénicos se pueden resumir como: (1) optimizacién de las nanoestructuras
a nivel estructural, composicional y magnético, con el fin de estudiar los pardmetros
relevantes; (2) generacién de corrientes de espin en el material magnético, ya sea me-
diante magnones o excitaciones coherentes de los espines y (3) andlisis de la conversion
interfacial de corrientes de espin en corrientes de carga detectables.

La primera parte de esta tesis se enfoca en la fabricacién de las peliculas de mate-
riales granates. En particular, se estudia la preparacion de peliculas delgadas de alta
calidad de granate de itrio-hierro (YIG) (Y3Fe5012) y de Granate de itrio hierro dopado
con bismuto (Bi:YIG) (BixY3_<Fe5012). Ademads, se investigaron las bicapas formadas
por estos materiales y platino para la deteccion de corrientes de espin mediante ISHE.

Se analizo la influencia de las tensiones inducidas por los sustratos, cuya estructura
cristalina de granate coincide con la de los materiales depositados, y como el dopaje
con bismuto afecta las propiedades magnéticas de las peliculas.

En la parte experimental, se implementaron dos métodos para detectar el ISHE me-
diante generacién coherente por Spin pumping por Resonancia Ferromagnética (SP-FMR)
o incoherente por SSE. En el primer caso, se optimizé un experimento utilizando los
equipos disponibles en el laboratorio para detectar el SSE. En el segundo caso, se
fabricaron microdispositivos mediante litografia 6ptica con el objetivo de mejorar la
repetibilidad de los experimentos y aumentar la precision experimental. Este método
alternativo se basa en el calentamiento inducido por corriente eléctrica en una capa de
oro depositada sobre la heteroestructura Pt/granate. Finalmente, se analiz la equiva-
lencia experimental entre ambos métodos, enumerando sus ventajas y desventajas.

Para la deteccion de SP-FMR, se evaluaron dos métodos distintos: uno mediante
el uso de una cavidad resonante en FMR y otro basado en el diseno de una Guia de
Onda Coplanar (CPW) litografiada directamente sobre el material.

A pesar del gran progreso logrado en los ultimos anos, la complejidad estructural
de estos materiales y la limitada comprensién de los mecanismos espintrénicos en las
interfases han generado dispersién en los resultados publicados y cuellos de botella en
el avance de esta tecnologia. Fn consecuencia, esta tesis se centra en el estudio del ISHE
en estas muestras y los factores que influyen en su optimizacion. Ademas, se analizaron
las notables diferencias observadas en materiales fabricados en diferentes laboratorios,
incluso bajo los mismos parametros de fabricacion. Estas diferencias plantean la posi-
bilidad prometedora de controlar la funcionalidad de dispositivos basados en el efecto

Hall de espin en materiales aislantes.

Palabras clave: ESPINTRONICA, BOMBEO DE ESPIN, EFECTO ESPIN-HALL
INVERSO (ISHE), EFECTO ESPIN-SEEBECK (SSE), GRANATE DE ITRIO-HIERRO
(YIG)



Abstract

Since its discovery, marked by Giant Magnetoresistance (GMR) in 1988, the field of
spintronics has rapidly evolved, giving rise to new research areas. Its ultimate goal
is to develop a new approach capable of overcoming the limitations of conventional
electronics in terms of speed, energy efficiency, and storage density. This approach is
based on taking advantage of the degree of freedom associated with spin, in addition to
electric charge. The study of spintronics requires addressing three fundamental aspects:
the generation, transport, and detection of spin angular momentum. In this context,
spin dynamics is the focus of intense research aimed at improving the efficiency of
modern electronic devices.

In particular, spintronics based on insulating materials with magnetic order offers
a promising approach to generating pure spin currents. These currents, which are not
accompanied by a charge current, allow spin propagation without losses due to Joule
dissipation. Along these lines, spin carriers are collective magnetic excitations known
as magnons.

This thesis focuses on the study of the generation and detection of spin currents in
insulating materials with garnet crystal structures. These materials are fundamental
for the development of this area due to their low spin damping and long propagation
length. However, it is necessary to deepen the understanding of the fundamental
mechanisms that govern spin transport in these materials. Likewise, the fabrication
and optimization of the materials to ensure their reproducibility constitutes a crucial
aspect for reducing costs.

The generation of coherent spin currents through Ferromagnetic Resonance (FMR)
and incoherent ones through the Spin Seebeck Effect (SSE) was investigated in low-
dimensional nanostructures based on yttrium iron garnets, both pure and substituted.
The SSE is one of the most relevant transport phenomena in the field of spin caloritron-
ics since it allows the direct generation of a magnonic spin current by applying a thermal
gradient in magnetic materials.

The detection of the spin currents generated was carried out in bilayers of garnet
and non-magnetic metal through the Inverse Spin Hall Effect (ISHE), which arises from
the spin-orbit interaction present in the metal used.

The strategies proposed in this work to improve the efficiency of spintronic devices

ix



X Abstract

can be summarized as follows: (1) optimization of nanostructures at the structural,
compositional, and magnetic levels, in order to study the relevant parameters; (2) gen-
eration of spin currents in the magnetic material, either through magnons or coherent
spin excitations; and (3) analysis of the interfacial conversion of spin currents into
detectable charge currents.

The first part of this thesis focuses on the fabrication of thin films of garnet ma-
terials. In particular, the preparation of high-quality thin films of YIG (Y3Fe5012)
and bismuth-doped YIG (Bi,Y3_<Fe5012) is studied. Additionally, the bilayers formed
by these materials and platinum were investigated for the detection of spin currents
through ISHE.

The influence of substrate-induced stresses, whose garnet crystal structure matches
that of the deposited materials, was analyzed, as well as how bismuth doping affects
the magnetic properties of the films.

In the experimental part, two methods were implemented to detect ISHE through
coherent generation by Spin pumping by Ferromagnetic Resonance (SP-FMR) or in-
coherent by SSE. In the first case, an experiment was optimized using the equipment
available in the laboratory to detect SSE. In the second case, microdevices were fab-
ricated using optical lithography with the goal of improving the reproducibility of the
experiments and increasing experimental precision. This alternative method is based
on current-induced heating in a gold layer deposited on the Pt/garnet heterostructure.
Finally, the experimental equivalence between both methods was analyzed, listing their
advantages and disadvantages.

For SP-FMR detection, two different methods were evaluated: one using a resonant
cavity in FMR and another based on the design of a coplanar waveguide (CPW) directly
lithographed onto the material.

Despite the significant progress achieved in recent years, the structural complexity
of these materials and the limited understanding of spintronic mechanisms at the inter-
faces have generated dispersion in published results and bottlenecks in advancing this
technology. Consequently, this thesis focuses on the study of ISHE in these samples
and the factors that influence its optimization. Additionally, the notable differences
observed in materials fabricated in different laboratories, even under the same fab-
rication parameters, were analyzed. These differences pose the promising possibility
of controlling the functionality of devices based on the spin Hall effect in insulating

materials.

Keywords: SPINTRONICS, SPIN PUMPING, INVERSE SPIN HALL EFFECT
(ISHE), SPIN SEEBECK EFFECT (SSE), YTTRIUM IRON GARNET (YIG)
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Capitulo 1

Introduccién general

“Hay que despertar corrientes de bondad”

— Cecilia Grierson

1.1. Desarrollo de la espintroénica

La espintronica, abreviatura de “electronica de transporte de espin”, es un campo
que utiliza el espin de los electrones junto con su carga. Este enfoque innovador tiene
implicaciones significativas para el almacenamiento y la transferencia de datos, ofrecien-
do ventajas sobre la electrénica tradicional al aprovechar este nuevo grado de libertad.
El espin del electrén es una propiedad cuantica que tiene un momento magnético aso-
ciado. Se trata de una propiedad cuantizada que sélo puede tomar valores discretos de
i/2 y =h/2 (siendo h la constante reducida de Planck), nominalmente s’ o s*.

La era moderna de la espintrénica comenzé en la década de 1980 con dos descubri-
mientos fundamentales. En 1985, Johnson y Silsbee observaron la inyecciéon de electro-
nes polarizados por espin desde un metal ferromagnético hacia uno no magnético [1].
Poco después, Albert Fert y Peter Griinberg descubrieron de forma independiente la
Magnetorresistencia Gigante (GMR) [2, 3]. A raiz de estos descubrimientos, la investi-
gacion se expandié hacia diversas aplicaciones. En 1990, Datta y Das [1] propusieron
el concepto de un Transistor de Efecto de Campo de Espin (SpinFET), un dispositivo
que emplea la manipulacién del espin para optimizar la funcionalidad electronica.

A partir de 2006, la espintrénica ha evolucionado con el desarrollo de nuevas tecno-
logias, como la Memoria de Acceso Aleatorio Magnetorresistiva (MRAM). Esta memo-
ria utiliza estados magnéticos para almacenar datos, ofreciendo mayores velocidades y
menor consumo de energia en comparacion con las tecnologias de memoria tradiciona-
les. Ademés, la investigacién de fenémenos como el Spin Transfer Torque (STT) ha

mejorado significativamente la capacidad de manipular espines sin depender exclusi-



2 Introduccion general

vamente de campos magnéticos. Esto ha permitido el desarrollo de dispositivos mas
eficientes [5].

La electronica moderna se fundamenta principalmente en la tecnologia Complementary
Metal-Ozide-Semiconductor (CMOS), ampliamente utilizada en diversos ambitos de la
informatica desde su desarrollo en 1968. Aunque no se puede afirmar que esta tecno-
logia esté alcanzando su limite, resulta pertinente analizar algunas de sus limitaciones

fundamentales.

Desafios de la electronica convencional

La historia de los transistores en la tecnologia de semiconductores se remonta a la
década de 1970, cuando Intel lanz6 su primer microprocesador con un nodo de 70 pm.
En ese momento, el término “nodo de proceso” se referia directamente a la longitud de
la terminal gate del transistor, un indicador claro del progreso en la miniaturizacién de
los dispositivos. Sin embargo, en la actualidad, aunque los fabricantes de microchips
continian promocionando nuevos nodos mas pequenos, como el de 3nm, el término
“nm” ha dejado de representar una métrica fisica precisa y se utiliza mas como una
estrategia de marketing para describir generaciones mejoradas de chips.

Actualmente, un menor nimero de “nm” se asocia a una mayor densidad de transis-
tores, mayor velocidad y menor consumo de energia en comparaciéon con los procesos de
fabricacién anteriores. Por ejemplo, el proceso de fabricacién de semiconductores mas
pequeno disponible hoy en dia es el de 3nm. Aunque se denomina asi, se espera que la
anchura mas estrecha del canal sea de aproximadamente 20 nm. Intel inici6 la produc-
cién de 3nm en 2023, y Samsung comenzo a enviar su proceso Gate-All-Around (GAA)
de 3nm, denominado 3GAA, a mediados de 2022. Por su parte, el fabricante taiwanés
de chips TSMC también anuncié la produccién en masa de su nodo semiconductor de
3nm.

A pesar de los avances logrados en la tecnologia de semiconductores, esta enfrenta
importantes limitaciones que obstaculizan su desarrollo y fabricacion. Los principales

retos que deben superarse para avanzar en esta area son [0]:

= Proceso de microfabricacién: Uno de los principales retos en la tecnologia de
semiconductores es el proceso de litografia. Para fabricar dispositivos con ca-
racteristicas minimas y alta resolucion, se utilizan técnicas avanzadas como la
litografia por extreme ultraviolet (EUV) o high-numerical aperture (NA) EUV.
Ademas, la fabricacién de dispositivos implica otros procesos precisos que per-
miten depositar y eliminar materiales en ubicaciones especificas. Sin embargo,
a medida que la tecnologia avanza, las conexiones entre componentes presentan

una creciente congestion, lo que dificulta mantener el rendimiento y la eficiencia.
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= Consumo de energia: A medida que los componentes dentro de un circuito in-
tegrado estan mas préximos entre si, aumenta el costo energético debido a la
disipacién de energia en forma de calor por efecto Joule. Por ejemplo, aunque
los dispositivos actuales estan disenados para operar a frecuencias de trabajo de
varias decenas de GHz, la frecuencia de reloj de las computadoras permanece
limitada a unos pocos GHz (5.8 GHz para el Intel Core i9-13900K, el récord ac-
tual). Esta limitacién se debe principalmente a la generacién de calor: a medida
que aumenta la velocidad, también lo hace el calor parésito, cuya disipacion efi-
ciente resulta energéticamente costosa. Por esta razon, durante mas de 15 anos
no se ha incrementado significativamente la velocidad del reloj. En su lugar, se
ha optado por incorporar més nucleos al procesador y explorar alternativas para
aumentar la potencia de procesamiento. Reducir el consumo de energia en los

circuitos integrados sigue siendo un desafio clave del siglo XXI.

= Costo de diseno: Este es, probablemente, el factor mas limitante en la actualidad.
El costo de diseno ha crecido en proporcién al tamano y la complejidad de los
dispositivos. Es fundamental que los disenos sean detallados y confiables, ya que
la variabilidad en las dimensiones criticas puede provocar diferencias significativas
de rendimiento entre dispositivos fabricados en la misma oblea. Ademads, mejorar
el rendimiento del diseno implica analizar defectos, optimizar procesos y ejercer

un control mas estricto sobre las variables ambientales.

= Reciclaje y sostenibilidad: Por tultimo, es importante destacar que el reciclaje
de materiales semiconductores al final de su vida t1til representa un problema
significativo. Asimismo, la produccion de dispositivos semiconductores mediante
procesos mas sostenibles, orientados a reducir el impacto ambiental, plantea retos

complejos que aun deben resolverse.

Considerando estos desafios y la necesidad de explorar nuevas vias tecnolégicas, la es-
pintrénica surge como una alternativa prometedora en la forma en que se procesan los
datos. Al aprovechar las propiedades magnéticas del espin del electrén, la espintrénica
ofrece mejoras significativas en velocidad, eficiencia energética y densidad de almace-

namiento, superando las limitaciones de la electronica convencional.

Desafios de la espintrénica

Aunque la espintronica se presenta como una tecnologia prometedora, todavia en-

frenta varios retos en comparacién con la electrénica convencional [7, &]:

= Manipulacion del espin: a diferencia de la carga eléctrica, el espin es dificil de

controlar y manipular. La generacién y manipulacién eficiente de corrientes de
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espin, asi como la preservacion de la coherencia del espin en largas distancias y

tiempos, son desafios importantes.

Materiales y dispositivos: Se necesitan nuevos materiales y estructuras de dis-
positivos que permitan la generacion y deteccién eficientes de espin, asi como
la propagacion controlada de la informacién del espin. Esto incluye materiales
con fuerte interaccion espin-oérbita y la capacidad de cambiar rapidamente la

orientacién del espin.

Integracion con la electronica convencional: La espintrénica y la electronica con-
vencional deben integrarse adecuadamente en el diseno de circuitos integrados.
Esto requiere el desarrollo de tecnologias de fabricaciéon compatibles con la es-
pintrénica y encontrar formas de interconectar los dispositivos espintronicos los

componentes electronicos existentes.

Escalabilidad y estabilidad: La escalabilidad de los dispositivos espintréonicos es
un desafio importante, especialmente en aplicaciones comerciales. Aunque tecno-
logias como los discos duros basados en GMR y Magnetoresistencia por efecto
Tinel (TMR) han demostrado un rendimiento confiable utilizando propiedades
del espin, estos dispositivos operan bajo condiciones bien controladas y en configu-
raciones especificas que no son directamente extrapolables a todas las aplicaciones
espintronicas. Garantizar la estabilidad del espin a temperatura ambiente y en
presencia de campos magnéticos externos sigue siendo un requisito fundamental
para lograr un funcionamiento fiable y ampliar las aplicaciones de los dispositivos

espintronicos.

Eficiencia energética: Para competir con la electréonica convencional, la espintroni-
ca debe tener alta eficiencia energética en la generacion, manipulacion y deteccion

de corrientes de espin.

Abordar estos desafios requiere una combinacién de avances en la comprensién fun-

damental de la fisica de los materiales, el diseno de dispositivos y la ingenieria de

fabric

acion. Algunos de ellos son abordados en esta tesis y se iran elaborando a lo largo

del manuscrito.

1.2.

A

gunos

Objetivos de la investigacién

pesar de los avances significativos en el campo de la espintrénica, persisten al-

desafios clave relacionados con la comprension fundamental de los fenémenos

de conversion espin-carga y la optimizacién de los materiales utilizados. El objetivo
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principal de esta tesis es investigar los efectos de las tensiones generadas por los sus-
tratos sobre las propiedades magnéticas de materiales ferrimagnéticos y su impacto
en la conversién de corrientes de espin en corrientes de carga, con énfasis en el andli-
sis del Efecto Espin Hall Inverso (ISHE). De manera general, se busca estudiar los
fenémenos de conversién espin-carga en un sistema modelo de aislante ferrimagnético,
analizando tanto la influencia de las tensiones en las propiedades magnéticas como las
estrategias para generar y detectar corrientes de espin. Estas estrategias incluyen la
utilizacion de gradientes de temperatura para estudiar el ISHE, con un enfoque en el
Efecto Espin Seebeck (SSE), asi como la aplicacién de campos de radiofrecuencia para
el Spin pumping por Resonancia Ferromagnética (SP-FMR).

En particular, esta investigacién se centra en las propiedades magnéticas y de con-
version espin-carga de peliculas delgadas de granate de itrio y hierro (Y3Fe5012, YIG),
tanto en su forma pura como dopada con bismuto (Bi,Y3_xFes015, Bi:YIG). El YIG
es ampliamente reconocido por su baja amortiguacién magnética y su capacidad para
transportar corrientes de espin sin carga eléctrica, lo que lo convierte en un material
ideal para estudios de espintrénica. Por otro lado, la incorporaciéon de bismuto mejora
las propiedades 6pticas del material y aumenta su sensibilidad a los efectos de espin,

haciéndolo especialmente prometedor para aplicaciones.

1.3. Estructura de la tesis

El manuscrito esta organizado en siete capitulos cuyo contenido se describe a con-
tinuacion:

En el capitulo uno se presenta una introduccién general al tema planteando los
objetivos de esta tesis.

En el segundo capitulo se describen los antecedentes y la motivacion de la inves-
tigacion, proporcionando un marco tedrico para el desarrollo del trabajo. Se explican
los conceptos fundamentales necesarios para comprender el fenémeno de spin pumping
y la conversién de corrientes de espin en corrientes de carga. Ademas, se analizan las
propiedades magnéticas de los granates y aplicaciones relacionadas con estos materia-
les.

El tercer capitulo detalla los métodos y técnicas experimentales empleados en la
investigacion. Se describird el crecimiento de las peliculas delgadas ferrimagnéticas, la
fabricacion de los dispositivos disenados para medir fenémenos de espintrénica, y el
montaje del sistema experimental.

El siguiente capitulo se centra en la optimizacién del crecimiento de peliculas del-
gadas y en las técnicas de fabricacion de los dispositivos, con el objetivo de garantizar

la calidad necesaria para los experimentos de conversién espin-carga.
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En el quinto capitulo se presentan los resultados obtenidos a lo largo de la investiga-
cién en peliculas de YIG crecidas sobre distintos sustratos. Se analiza la influencia del
desajuste de red en la anisotropia inducida por el sustrato y su impacto en la eficiencia
de la conversion espin-carga. Ademas, se discute cémo los parametros de crecimiento
afectan la estructura del material y sus propiedades magnéticas y espintrénicas. Tam-
bién se incluyen datos sobre las propiedades magnéticas del material en funcién de la
temperatura, con especial énfasis en la variacién de las anisotropias.

El sexto capitulo esta dedicado al andlisis de los resultados obtenidos evaluando el
efecto de la sustitucion de bismuto en el sitio de itrio. Este analisis permite determinar
cémo el dopaje modifica las propiedades magnéticas y la eficiencia en la conversion
espin-carga del material.

Finalmente, el dltimo capitulo esta dedicado a las conclusiones generales de la tesis.
En él, se comparan las propiedades de los materiales estudiados, destacando las ventajas
y desventajas de cada uno. Ademas, se sintetizan las principales conclusiones derivadas
de la investigacion, se discuten posibles aplicaciones de los resultados obtenidos y se

proponen lineas de investigacién futuras para profundizar en los fenémenos observados.



Capitulo 2
Fundamentos tedricos

“Enfocada como un proceso politico consciente, la accion de

isertar la ciencia y la tecnologia en la trama misma del de-

sarrollo (...) constituye el resultado de la accion multiple y

coordinada de tres elementos fundamentales: el gobierno, la

estructura productiva y la infraestructura cientifico-tecnoldgi-
»

ca.

— Jorge Sabato

2.1. Principios basicos de la espintrénica

Para el desarrollo de esta tesis, fue necesario estudiar como los espines interactian
con la red cristalina y con otros momentos magnéticos en presencia de factores externos
como el campo magnético y la temperatura. Comprender estas interacciones es fun-
damental para optimizar fendmenos como la transferencia de espin y el acoplamiento
espin-carga, lo que a su vez permite el diseno de materiales con propiedades magnéticas
especificas.

La electrénica convencional utiliza como portador de informacion la carga del
electron. Esta tecnologia se basa en materiales semiconductores, lo que permite una
ingenieria flexible para su desarrollo. La senal que porta la informacién es una co-
rriente eléctrica j., compuesta por el flujo neto de electrones independientemente de la
orientacién de su espin:

Je=7"+7* (2.1)

En este caso, no se distingue entre los electrones segtin su orientacion de espin. La es-
pintrénica, en cambio, propone aprovechar este grado adicional de libertad para trans-
portar informacién, combinando la electrénica convencional con nuevas posibilidades

que no son accesibles de manera independiente.

7
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En espintronica, el portador de informacién es el espin del electréon y la senal que
porta la informacion es el flujo neto de momento angular, denominada corriente de espin
js- En una situacién ideal, si los electrones con espin hacia arriba () y espin hacia
abajo (j*) contribuyen de manera desigual al flujo de corriente, se puede definir una
corriente de espin como la diferencia entre las corrientes asociadas a cada orientacién
de espin:

— 5% (2.2)

Esta corriente de espin refleja un desequilibrio en la contribucion de los estados de
espin al transporte de informacién, independientemente del movimiento neto de carga.

En este caso, si la corriente neta de carga es j. = 0, la corriente de espin j5 alcanza
su valor maximo. Esto ocurre cuando electrones con espin hacia arriba y hacia abajo
se mueven en direcciones opuestas con magnitudes iguales, lo que cancela el flujo de
carga pero genera un flujo neto de espin.

El espin de los electrones puede ser manipulado utilizando diversas herramientas fisi-
cas, como luz polarizada, campos magnéticos aplicados o tensiones mecénicas (strain).
Estas capacidades abren nuevas posibilidades para el procesamiento de datos. Ademas,
la informacién basada en el espin tiende a ser mas estable frente a perturbaciones ex-
ternas en comparacion con la informacion basada en la carga eléctrica, lo que la hace
especialmente prometedora para aplicaciones tecnologicas avanzadas.

En la actualidad, las principales aplicaciones de la espintrénica incluyen Unidades
de Disco Duro (HDD), donde el cabezal de lectura utiliza efectos de GMR o TMR para
almacenar informacién, y sensores GMR ampliamente empleados en la industria auto-
motriz. Ademas, se esta potenciando la aplicacion en MRAM combinan alta velocidad
con almacenamiento no volatil, y dispositivos emergentes como el SpinFET, con un

gran potencial para revolucionar el diseno de circuitos electronicos.

2.2. Dinamica de espin

2.2.1. Corriente de espin y magnones

Como se adelantaba en la Seccién 2.1, en general, cuando se tiene una corriente de
electrones en un material no magnético, los electrones pueden tener espin hacia arriba
o hacia abajo. Sin embargo, estas orientaciones de espin suelen estar distribuidas de
manera equilibrada, lo que significa que no hay una polarizacién neta de espin en la
corriente. Desde el punto de vista de la corriente de carga, lo relevante es el movimiento
de la carga total, independientemente de las orientaciones de espin. En estos casos, los
portadores de carga generan una corriente neta de carga, pero sin un flujo neto de

espin.
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En un material ferromagnético, las bandas electrénicas presentan una asimetria
debido a la interaccion de intercambio entre los momentos magnéticos de los electrones.
Esta interaccién causa una diferencia en la densidad de estados disponibles en la energia
de Fermi para los electrones con espin hacia arriba y hacia abajo. Como resultado,
puede generarse un flujo de electrones en el que las contribuciones de espin hacia
arriba y hacia abajo no son iguales, lo que da lugar a una polarizacion neta de espin en
la corriente. Este fenomeno es caracteristico de los materiales ferromagnéticos, tanto

metalicos como semiconductores, y se ilustra en la Figura 2.1a.

(a) (b)

Figura 2.1: Tlustracién esquemdtica de (a) js generada por corrientes de carga con espines
polarizados y (b) js producida por ondas de espin. Figura reproducida de [9].

Por otro lado, las excitaciones de baja energia en un estado fundamental ordenado
magnéticamente, acoplado por la interaccién de intercambio entre vecinos mas cercanos,
generan ondas de espin [10]. Si uno de los espines se inclina respecto a la direccion del
estado fundamental, los espines vecinos tienden a seguir esta inclinacién, lo que provoca
un movimiento colectivo en el sistema. En una imagen cuasiclasica, una onda de espin
puede representarse como la precesion incoherente de los espines localizados, como se
ilustra en la Figura 2.1b. Estas ondas de espin corresponden a fluctuaciones de baja
energia que destruyen el orden magnético colectivo, y su unidad de cuantificacién es el
magnoén. Estas excitaciones implican un transporte neto de momento angular a través
del material. Por ello, las ondas de espin pueden describirse como corrientes de espin,
aun en ausencia de movimiento de carga.

Un magnén es una cuasiparticula identificada como el andlogo magnético de los
fonones. Corresponde a una excitacion colectiva de espin en sistemas magnéticos or-
denados, en la que una inversién local del espin se propaga a través de la red. Sor-
prendentemente, las corrientes de espin de magnones pueden fluir tanto en materiales
metalicos como aislantes, ya que no dependen del transporte de cargas eléctricas. Esto
elimina las pérdidas por calentamiento Joule, haciendo posible una espintronica basada
en aislantes eléctricos ordenados magnéticamente.

Las ondas de espin pueden generarse aplicando microondas, excitaciones acusticas o

mediante fluctuaciones térmicas a temperaturas finitas. Sin embargo, las corrientes de
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espin, ya sean portadas por magnones o electrones polarizados, eventualmente relajan
a través de interacciones con otras particulas, como magnon-magnén, magnon-electrén,
electrén-fonén o magnon-fonon. Estas interacciones llevan las poblaciones desequilibra-
das de estados de espin al equilibrio, y pueden describirse mediante procesos de difusién
con escalas caracteristicas de longitud y tiempo. En metales y semiconductores, esta
corriente al ser de tipo difusiva, se atenta rapidamente y desaparece a distancias del or-
den de cientos de nanémetros [11]. En cambio, en aislantes magnéticos la relajacién de
corrientes de espin de magnones estd significativamente suprimida debido a la ausencia
de interaccion magnon-electrén, lo que permite longitudes de desintegracion excepcio-

nalmente grandes, de hasta varias decenas de micrémetros a temperatura ambiente

[12].

Mecanismos de dispersion en el transporte de corriente de espin

El transporte de corriente de espin no siempre es un proceso perfectamente eficien-
te. Durante su propagacion, las corrientes de espin pueden sufrir desviaciones debido
a interacciones que dependen del acoplamiento espin-érbita (SOC, por sus siglas en
inglés).

El SOC es una interaccion de origen relativista que acopla el momento angular del
espin del electrén (S) y su momento angular orbital alrededor del niicleo atémico (L).
Esta interaccion permite que el espin de los electrones se vea afectado por su trayectoria
y viceversa, dando lugar a efectos donde la dispersion depende de la orientacion del
espin.

Se identifican tres mecanismos principales que producen las desviaciones de los
espines. Cada uno de estos mecanismos esta relacionado con el proceso de dispersion
(scattering) que afecta a los electrones y depende de la resistencia que estos experimen-
tan al moverse. La direccién en la que un electrén se desplaza después de la dispersion

depende del espin que lleva originalmente.

= Skew-scattering: Mott descubrio en 1929 que las particulas con espin se disper-
san de manera asimétrica debido a un potencial central. El campo magnético que
actua sobre un electron varia en el espacio, generando una fuerza dependiente del
espin. Como resultado, los electrones con espines opuestos se desvian en direccio-
nes diferentes, lo que da lugar a una conductividad perpendicular a la direcciéon

de entrada de los electrones.

s Side-jump: Este mecanismo ocurre debido a la dispersion andémala en sistemas
con SOC. Los electrones experimentan un desplazamiento lateral dependiente
de la orientacién del espin, independientemente del potencial de impureza. Este
fenémeno también contribuye a una conductividad perpendicular a la direccion

inicial de los electrones.
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= Intrinseco: Aparte de los efectos de dispersion por impurezas, existe un mecanis-
mo intrinseco en cristales ideales relacionado con la fase de Berry. Este mecanis-
mo modifica la velocidad de los portadores de carga, generando una corriente de
espin perpendicular al campo eléctrico aplicado. Inicialmente propuesto para ex-
plicar el Efecto Hall Anémalo (AHE), se ha demostrado que tiene una influencia

significativa en ciertos metales, como el platino [13].

2.2.2. Dinamica de espin y teoria de Landau-Lifshitz-Gilbert

El concepto de precesién del espin es fundamental para entender y explicar diversos
fenémenos en espintrénica, especialmente aquellos que ocurren bajo la influencia de un
campo magnético aplicado.

En un material sélido, se trabaja con la magnetizacion del material, que se define

como:
M = Nji = —yNJ. (2.3)
Esta expresion describe la magnetizacion en términos de los momentos magnéticos,
donde N es la densidad de momentos magnéticos, fi es el momento magnético prome-
dio de cada particula, y J representa el momento angular total. Aqui, v es la rela-
cién giromagnética, que cuantifica la proporcién entre el momento magnético intrinse-
co y el momento angular asociado. La relacién giromagnética del electron es v, =
1,760859 x 10" rad/(seg.G). En condiciones de saturacién magnética, todos los momen-
tos magnéticos se alinean, alcanzando el maximo valor de M.

El dltimo concepto necesario para una descripcion completa del magnetismo es el
torque, que se define como:

7= x H. (2.4)

El torque representa la interaccion entre el momento magnético (i y el campo magnético
externo H y determina la dindmica de precesién de los momentos magnéticos bajo la
influencia del campo. Al incorporar este torque en la ecuacion del momento angular

clasico, se obtiene la ecuacion de Landau-Lifshitz:

—

dd—l\f:—y-l\ﬁxﬁ. (2.5)
Si existe un angulo entre la magnetizacién M y el campo magnético aplicado ﬁ, este
campo genera un torque, dado por M x ﬁ, que alinea gradualmente la magnetizacién
en su direccién. Este torque, perpendicular a ambos vectores, causa la precesién de
M alrededor de ﬁeg, como se ilustra en la Figura 2.2. En la dindmica magnética, se
considera el campo efectivo H.g, que incluye tanto el campo externo como las interac-

ciones internas y otras contribuciones, representando el campo total que actia sobre
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la magnetizacion:
Heﬂ = Hext + Haniso + Hdemag + Hexchange' (26)

Heyt es el campo externo aplicado, Hapiso €s €l campo de anisotropia, Hgemag €s €l campo

demagnetizante y Hexchange €5 €l campo de intercambio.

Figura 2.2: Representacién de la evolucién temporal del vector de magnetizacién (M) bajo la
accién del campo efectivo (Heg), segin la ecuaciéon de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG).

La precesion de la magnetizacién no se mantiene indefinidamente, ya que el sistema
pierde energia debido al acoplamiento entre los momentos magnéticos y la red cristalina
del material. Este acoplamiento introduce un mecanismo de amortiguacion que disipa
la energia de la precesion, estabilizando la magnetizacién con el tiempo. La amortigua-
cién se describe comuinmente mediante el modelo de Gilbert, que se incorpora como
un término adicional en la ecuacién de Landau-Lifshitz donde « es el pardametro de
amortiguacién que determina la rapidez con la que decae la precesién. Cuanto mayor

el valor de «, menor tiempo se mantendra la precesién de los espines.

dM L 1 - dM
=y M x Hg+ —M x a—. 2.7
T R VIR AT (2.7)

La precesiéon de la magnetizacion ocurre en una escala temporal de picosegundos, mien-
tras que la amortiguacién suele desarrollarse en nanosegundos. Dindamicas mas com-
plejas, como el movimiento de las paredes de dominio, ocurren en escalas temporales
més largas (0.01-1 us), mientras que las ondas de espin se manifiestan en escalas de
tiempo similares (0.5-50ns). Sin embargo, existen procesos incluso més réapidos, como
la interaccion de intercambio, el torque de transferencia de espin y el SOC. Una forma
efectiva de analizar estos fenémenos es estudiarlos en el dominio de la frecuencia, en
lugar del tiempo. Esto lleva a la técnica utilizada para caracterizar estos sistemas: la

resonancia ferromagnética, que se detallara mas adelante en la Seccion 3.1.

2.2.3. Spin pumping

Una aplicacién clave de la dindmica de precesion de la magnetizacion es el proceso

de bombeo de espin o spin pumping. Este método permite generar una acumulacién
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de espin y una corriente de espin en la interfaz de estructuras hibridas compuestas
por un material ferro/ferrimagnético (FM) y un metal no magnético (NM) adyacente.
En este proceso, el momento angular de los espines localizados en el Material con or-
den ferro/ferrimagnético (FM) se transfiere a los electrones de conduccién en el Metal
paramagnético o diamagnético (NM) a través de la dindmica de precesion de la magne-
tizacion en el FM. Este fenémeno genera una acumulacién de espin en el NM, seguida

de una corriente de espin que fluye a través de la interfaz FM/NM.

El mecanismo subyacente implica que la magnetizacién M en el FM ejerce un torque
sobre los momentos magnéticos m de los electrones de conduccion en el NM, lo que
resulta en la transferencia de momento angular y la consecuente generacién de espin

acumulado. Este efecto fue reportado por primera vez en 2002 por Tserkovnyak et al.

[14].

Existen diferentes formas de excitar el spin pumping. Un ejemplo destacado es el
spin pumping coherente excitado por Resonancia Ferromagnética (FMR) o incoherente

mediante un gradiente de la temperatura a través de la interfaz FM/NM.

La deteccién del spin pumping se realiza combinando este fenémeno con el ISHE,
que se explicara en detalle en la seccién siguiente. En este método, la corriente de espin
generada en el NM es convertida en una corriente de carga debido a la interaccion espin-
orbita SOC, lo que permite su mediciéon con equipos experimentales convencionales.

Este enfoque fue reportado por primera vez en 2006 por Saitoh et al. [15].

Es importante destacar que el metal NM utilizado debe tener un alto SOC, ya que
este es un requisito fundamental para una conversion eficiente. La misma interaccién
espin-orbita que genera los mecanismos de dispersion en el transporte de corriente de
espin permite que una corriente de espin incidente en el material se traduzca en una

corriente de carga transversal, facilitando asi su deteccién eléctrica.

La energia de interaccién del SOC puede expresarse como:

2r74
poe " = &

Egq = ———L¢ - S, 2.8

T 4radm2 (28)

donde iy es la permeabilidad magnética del vacio, e es la carga del electrén, ag es el
radio de Bohr, y m, es la masa del electrén, que representan constantes fundamentales.
Z es el nimero atémico del elemento. Esta dependencia indica que solo en los metales
pesados este acoplamiento serd relevante, por ejemplo, platino, tantalio, tungsteno, oro

o paladio [16].
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2.3. Transporte de espin

2.3.1. Efecto Espin Hall inverso (ISHE)

Como se mencioné anteriormente, una de las formas mas utilizadas para detectar
corrientes de espin generadas por spin pumping es a través del efecto espin Hall inverso
(ISHE por sus siglas en inglés). Este fendmeno aprovecha la misma interaccién espin-

érbita (SOC) que interviene en los mecanismos de dispersién de espines.

En el caso de una corriente de espin, como la generada en la interfaz FM/NM, los
electrones con espines opuestos se desplazan en direcciones contrarias dentro del NM.
Segun el ISHE, estos electrones se dispersan lateralmente hacia la misma direccién
como resultado del acoplamiento espin-orbita. Esta deflexién conjunta da lugar a una
acumulacion de carga a lo largo del eje transversal al flujo de espin, generando asi
una corriente de carga detectable que proporciona un parametro observable y medible

proporcional a la corriente de espin [15].

Figura 2.3: Esquema ilustrativo de los efectos macroscépicos inducidos por la interaccién
espin-drbita: (a) Efecto Espin Hall SHE. (b) Efecto Espin Hall Inverso ISHE. Figura reproducida
de [17].

El ISHE es de particular interés en la investigacién de dispositivos espintronicos,
dado que permite la conversion directa de una corriente de espin en una senal eléctrica
medible. El rango de voltaje generado puede oscilar entre unos pocos nanovoltios hasta
los milivoltios, dependiendo del material y de las condiciones experimentales. Este
fenémeno proporciona informacion esencial sobre la eficiencia de conversién espin-carga
en diferentes materiales y contribuye al andlisis de los mecanismos que influyen en el

transporte de espin en sistemas magnéticos.

La evaluacién de la eficiencia en la conversion de corriente de espin a corriente
de carga requiere considerar diversos parametros clave que describen las interaccio-
nes magnéticas y de transporte en las interfaces FM/NM [18]. Estos pardmetros son
fundamentales para comprender los mecanismos subyacentes en la transferencia y con-
version de espin, asi como para optimizar los dispositivos espintrénicos. A continuacion,

se describen los parametros mas relevantes relacionados con este fenémeno.
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Angulo Hall de espin fsy

En el contexto de la conductividad eléctrica clasica, esta se describe mediante la
siguiente expresion:
o = nep, (2.9)

donde n es la densidad de electrones y p es la movilidad de los electrones. En el caso
del espin, se introduce el parametro de conductividad Hall de espin, ¢®, que representa
la contribucion de los diversos mecanismos relacionados con el transporte de espin

explicados previamente (Seccién 2.2.1):
o®° :nh,uQSH = 0gss + 083 + Ojpt + -+, (210)

donde h es la constante de Planck reducida, y Osy es el angulo Hall de espin, que
mide la eficiencia de conversion entre corriente de carga y corriente de espin. En el
lado derecho de la ecuacién, ogs, sy v 0 corresponden a las contribuciones debidas a
los mecanismos de skew-scattering,side-jump e interaccion intrinseca, respectivamente.

Este parametro fsy se puede definir como:

xy © (2.11)

c 3
oS, h

Osy =

donde o3 es la componente transversal (Hall) de la conductividad de espin, y o5, es la
componente longitudinal de la conductividad eléctrica. El cociente o3 /og, caracteriza
la eficiencia de conversion entre las corrientes de espin y de carga. Mientras que la
conductividad eléctrica esta asociada con la carga eléctrica e, la conductividad Hall de
espin esta relacionada con el espin del electron.

La densidad de corriente de espin en presencia del Efecto Espin Hall (SHE) clésico

sSe expresa como:

. . B
(I Ony- (JC x 5) , (2.12)

donde J. es la densidad de corriente de cargay & es la polarizaciéon de espin. El término
Jz es perpendicular tanto a la corriente de carga jc como a la polarizacién de espin &.
En el caso del efecto inverso, el ISHE, la féormula sera similar pero se obtendrd un

valor para la corriente de carga como funcion de la corriente de espin en el sistema:
FISHE _ 70 2e (= o
TS — 5+ s (JS X 0) . (2.13)

Se observa que las expresiones son simétricas. Para que la conversién sea lo mas eficiente
posible, el angulo de Hall de espin debe ser lo mas grande posible. Este parametro,
recopilado por Wang et al. [16], caracteriza la eficiencia de la interaccién espin-érbita en

distintos materiales. Como se menciond anteriormente, lo ideal es un material pesado,
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con un numero atémico Z grande, para maximizar la interaccion espin-érbita, como en
el caso tipico del Pt o Ta. La conductividad del platino es mayor que la del tantalio,
aunque el término relacionado con la interaccién espin-érbita sea mas grande en el caso
del tantalio. No obstante, se termina obteniendo un angulo Hall de espin mas grande
en el platino. La conductividad Hall de espin puede ser positiva o negativa y depende
principalmente de la interaccion espin-orbita. Esta interaccion esta relacionada con el
llenado de la capa electrénica correspondiente, lo cual sigue la regla de Hund. Asi, el
platino, que tiene una capa electrénica mas que semillena, presenta un édngulo Hall
de espin positivo, mientras que el tantalio, con menos electrones en su capa que una
capa semillena, exhibe un angulo Hall de espin negativo. Segun diferentes estudios, los
valores experimentales de fsy para el platino varian y se han reportado valores entre
0,056 £ 0,010 [19] y 0,11 £ 0,08 [20].

Longitud de difusiéon de espin A\sp

La distancia en la que los electrones conservan su polarizacién de espin dentro de un
material no magnético se denomina longitud de difusién de espin (Agp). Este pardmetro
mide la distancia promedio que recorre un electron antes de que su espin pierda la
orientacién inicial debido a interacciones con otros electrones, fonones o defectos del

material.

En metales, los electrones sufren colisiones a lo largo de su movimiento, y la distancia
promedio entre estas colisiones, conocida como el camino libre medio, es del orden de
unos pocos nanémetros. Sin embargo, la pérdida de la polarizacion de espin no ocurre de
inmediato, sino que depende de un acoplamiento mas débil entre el espin del electron y
su entorno [21]. La longitud de difusién de espin es tipicamente 10 a 20 veces mayor que
el camino libre medio. Por ello, para preservar la polarizacion de espin, es fundamental
que las dimensiones del sistema sean del orden de la longitud de difusion de espin del

material.

Para determinar A\gp, es necesario contar con muestras de espesor fijo del material

magnético y distintos espesores de metal. La longitud de difusiéon de espin reportada

en platino es 3,4 + 0,4nm [19]; 1,5 + 0,5nm en [20], entre 0,57nm y 3,85nm en
[22] o hasta 7.3nm en [16]. Estos valores pueden variar en funcién de la temperatura,
como se reporta en [22]. Estos resultados dependen de factores experimentales, como

la preparacion del platino, la temperatura, la cantidad de impurezas, la interfaz entre
diferentes capas, entre otros. Como se observa, los valores reportados pueden variar

considerablemente debido a estas variables.
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Spin mixing conductance g

La conductancia de mezcla de espin o spin mizing conductance (g') caracteriza la
transferencia de momento angular entre un material magnético y el metal no magnético.
Este parametro cuantifica la eficiencia del mecanismo de spin pumping, es decir, la
probabilidad de que un espin proveniente del ferromagneto se transfiera al metal no
magnético. g se define en términos de los coeficientes de transmisién y reflexién espin-
dependientes en la interfaz entre el FM y el metal NM [23]. Su valor depende de la
combinacién FM/NM. Una interfaz clara con una buena perfeccién cristalina es crucial
para lograr una g'* 6éptima [21]. Este pardmetro tiene dos componentes: una parte
real y una imaginaria. La parte real esta relacionada con la transferencia neta de
momento angular desde el FM hacia el NM mientras que la parte imaginaria estd
asociada con el almacenamiento temporal de momento angular en la interfaz. En el
caso de la interfaz en material Pt/granate como el usado en esta tesis, la g estd

dominada por su componente real, como se detalla en [25, 20].

2.3.2. Espin caloritronica

La termoelectricidad es un campo de investigacién en el que los efectos termo-
eléctricos permiten la interconversion entre corrientes de carga y calor. Existen varios
efectos termoeléctricos, aunque la mayoria de las aplicaciones se han centrado en la
generacién de termoenergia a partir del efecto Seebeck (por ejemplo, los termopares o
termocuplas), que convierte un flujo de calor en corriente de carga, y el enfriamiento
electréonico basado en el efecto Peltier, que convierte la corriente de carga en flujo de
calor. Ademas de los efectos Seebeck y Peltier, existen otros efectos termoeléctricos que
aparecen en materiales magnéticos y que dependen de su magnetizacién espontdnea,
estos se denominan efectos magneto-termoeléctricos. En estos materiales, la intercon-
version entre el calor y las corrientes de espin esta dada por los efectos de termo-espin,
como el Efecto Espin Seebeck (SSE) y Efecto Espin Peltier (SPE).

La historia de la caloritrénica de espin se remonta a 2007, cuando Hatami y colabo-
radores publicaron un articulo tedrico que analizaba el efecto de un gradiente térmico
en la dindmica de magnetizacién [27], sentando las bases para el desarrollo de este cam-
po de investigacion. Posteriormente, en 2008, el grupo de Uchida descubrié el SSE en
materiales magnéticos [25], un fenémeno que describe la generacién de una corriente de
espin como resultado de un gradiente térmico. Este hallazgo impulsé una serie de ex-
perimentos asociados a la interacciéon entre el espin y el calor. En 2010 se demostré que
el Efecto Espin Seebeck (SSE) no se limitaba solo a materiales conductores, sino que
también se manifestaba en semiconductores [29] y aislantes [30]. Es importante senialar
que este efecto es conceptualmente diferente de los efectos termoeléctricos convencio-

nales, ya que no esta impulsado por electrones de conduccién, sino por el transporte de
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espin. Mas adelante, en 2014, Flipse y colaboradores reportaron una version de espin
del efecto Peltier [31], que permite inducir un flujo de calor mediante una corriente de

espin. Estos avances han sido fundamentales para el desarrollo de la espin-caloritronica.

La diversidad de los fenémenos caloritrénicos de espin radica en que las corrientes
de espin pueden ser transportadas no solo por electrones de conduccién, sino también
por magnones y otros portadores de energia con momento angular asociado al espin.
Esta versatilidad da lugar a una amplia gama de efectos caloritrénicos de espin, en
los cuales las principales variables experimentales son el calor y las corrientes de carga
[32, 33]. Los efectos que emergen de las interacciones y los mecanismos de conversién

entre las corrientes de espin, carga y calor se representan en la Figura 2.4.
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Figura 2.4: Esquema de las relaciones de conversién entre corrientes de carga, corrientes de
espin y corrientes de calor. Figura reproducida de [34].

Por ejemplo, el SSE se refiere a la conversion de un gradiente térmico en una corrien-
te de magnones dentro de un material magnético. Esta corriente de magnones puede
transferirse a través de la interfaz con un metal mediante la spin mixing conductance,
donde se convierte en una corriente de espin transportada por electrones de conduccion

y, finalmente, es detectada como una corriente de carga mediante el ISHE.
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2.3.3. Efecto Espin Seebeck (SSE)

En las secciones anteriores se analizaron los mecanismos de inyeccién de espines
y las distintas formas de generar y detectar una corriente de espin, ya sea a través
de una corriente eléctrica mediante el SHE o utilizando el spin pumping inducido por
radiofrecuencia. En esta seccién, se detallard cémo es posible generar una corriente
de espin exclusivamente mediante la aplicacién de un gradiente térmico y detectarla
mediante el ISHE.

Este fenémeno consiste en la generacién de una corriente de espin al aplicar un
gradiente térmico a un material magnético, donde los electrones con diferente polariza-
cién de espin se mueven en direcciones opuestas, formando una corriente polarizada de
espin. La esencia del SSE radica en que los espines localizados en el material magnéti-
co son excitados por el flujo de calor que atraviesa el material, generando inyecciones
de espin finitas debido a la transferencia de momento angular, como se explicé en la
Seccion 2.2.3.

En el SSE intervienen dos procesos principales. El primero corresponde al Efecto
Espin Seebeck (SSE) impulsado por magnones, en el que los espines localizados son
excitados por el flujo de calor del magnén [35, 36]. El segundo corresponde al SSE de
arrastre de fonones, en el que los espines localizados son excitados por el flujo de calor de
fonones [37]. En este efecto, los espines s y s+ se comportan como si tuvieran diferentes
coeficientes de Seebeck, lo que genera un potencial de espin (uy — p1)) proporcional al
gradiente térmico VT [28]. Este potencial puede convertirse en una corriente de carga
(J.) a través del ISHE, que traduce la corriente de espin (J5) generada en una sefial
eléctrica medible [35].

Existen diferentes mecanismos fisicos que contribuyen al SSE [39], y hasta ahora se
han desarrollado dos teorias principales para describir las fuentes de corriente de espin

de magnon en un sistema FM/NM sujeto a un gradiente térmico:

= Contribucién puramente interfacial: La corriente de espin excitada esta relaciona-
da con la diferencia de temperatura entre los electrones metalicos y los magnones

magnéticos en la interfaz. La corriente de espin interfacial estd dada por [35, 10]:
Joc ATNMIFM (2.14)
donde ATiNM/ M denota la caida térmica en la interfaz.

= Contribucion de la acumulacion masiva de magnones: El gradiente térmico en el
material macizo (bulk) del FM genera una acumulacién de magnones, que actia
como un potencial de espin para la corriente de espin. En este caso, la corriente

de espin estd determinada por la longitud de propagaciéon de magnones (Ay,) y
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sigue la expresién [33]:
t
cosh (1g2) —1

JP )
sinh (/f—:f)

S

VT (2.15)

donde J? es la densidad de corriente de espin generada en el volumen del FM; tpy
es el espesor del material ferromagnético y V1) representa el gradiente térmico

dentro del ferromagnético.

El SSE se observé inicialmente en permalloy [28, 11] y, posteriormente, en el aislante
magnético YIG [12], as como en semiconductores ferromagnéticos como GaMnAs [29]
y en aleaciones de Heusler [13]. Tras la observacién del SSE en materiales aislantes
[30], se evidencié que, a diferencia del efecto Seebeck clésico, este fendmeno no puede
explicarse en términos de la excitacion térmica de electrones de conduccién. En el
SSE, la corriente de espin surge debido al desequilibrio térmico en la interfaz entre el
aislante magnético y el conductor normal, el cual es generado por corrientes de espin
térmicamente excitadas a través de mecanismos como el spin pumping [11] o el spin

torque [15].

Es importante senalar que, segtin la nomenclatura actual, el SSE se refiere exclusiva-
mente a la corriente de espin térmico transportada por magnones en la capa magnética.
En materiales magnéticos metalicos, ademaés del transporte por magnones, puede haber
una contribucién adicional a la corriente de espin térmico asociada a los electrones de
conduccién polarizados por espin. Este fenémeno, que es una version dependiente del
espin del efecto Seebeck termoeléctrico clasico, se denomina efecto Seebeck dependiente

del espin [32, 33].

El SSE se estudia en dos configuraciones: transversal y longitudinal. En la configu-
racién transversal (TSSE), el gradiente térmico se aplica en el plano de la muestra, y
la corriente polarizada de espin generada es perpendicular a la direccion del gradien-
te térmico. Aunque conceptualmente interesante, la configuracién transversal presenta
desafios experimentales significativos. Uno de los problemas mas criticos es la dificul-
tad de evitar gradientes térmicos parasitos en la direccion perpendicular al gradiente
deseado [10], lo que complica la interpretacién de los resultados. Por otro lado, en la
configuracion longitudinal (LSSE), el gradiente térmico se aplica perpendicular al plano
de la muestra [17] y la corriente de espin generada fluye paralela a la direccién del gra-
diente térmico. Esta configuracién es mas sencilla de implementar experimentalmente,
lograndose un control mas preciso del gradiente térmico y una menor interferencia de
gradientes pardsitos [18]. Por estas razones, la configuracién longitudinal es la mas

utilizada ampliamente en experimentos que investigan el SSE, incluida esta tesis.
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2.4. DMateriales utilizados: granates de itrio-hierro

Como se ha explicado hasta ahora, la manipulacion eficiente de las corrientes de
espin requiere materiales con propiedades especificas (aislantes magnéticos y baja amor-
tiguaciéon de las ondas de espin). Estas caracteristicas son fundamentales para maxi-
mizar la eficiencia de los procesos de conversion y transporte de espin, asi como para
estudiar los fendmenos clave en espintrénica descriptos.

En este contexto, se emplearon materiales basados en la estructura YIG, amplia-
mente reconocido por su excepcional desempeno como aislante magnético con bajas
pérdidas magnéticas y alta calidad cristalina. Ademads, para explorar mejoras en sus
propiedades, se trabajo con sustituciones como el Bi:YIG, que introduce modificaciones

estructurales y magnéticas que podrian resultar ventajosas en ciertos escenarios.

2.4.1. Aplicaciones de YIG y Bi:YIG

Tradicionalmente, el YIG ha sido ampliamente utilizado en dispositivos de micro-
ondas debido a sus excepcionales propiedades magnéticas [19]. Mds recientemente, este
material ha cobrado un nuevo interés en los campos de la espintrénica y la magnonica,
gracias a su capacidad para transportar corrientes de espin sin pérdidas y a su baja
amortiguacion magnética. En los ultimos anos se han explorado diversos materiales
alternativos con el objetivo de superar algunas de las limitaciones del YIG, como sus
elevadas temperaturas de crecimiento, estructuras cristalinas complejas y desafios de
integracién con tecnologias CMOS. Entre estos materiales se destacan las ferritas con
estructura de espinela [50-52] que frecen un compromiso interesante entre baja amor-
tiguacion y facilidad de crecimiento, asi como una mayor compatibilidad con procesos
de fabricacién convencionales. No obstante, su amortiguacion atin suele ser uno o dos
ordenes de magnitud mayor que la de los granates. Por otro lado, algunos sistemas
metdalicos (como aleaciones de Co-Fe [53, 51]) pueden alcanzar una baja amortigua-
cién y una alta anisotropia perpendicular (PMA). Sin embargo, al ser conductores, su
aplicacién en dispositivos espintronicos basados en aislamiento eléctrico se ve limitada.
La disponibilidad de guias de onda de YIG con bajo coeficiente de amortiguamiento
ha impulsado el desarrollo de una amplia variedad de dispositivos de procesamiento
de senales analégicas basados en ondas de espin, afirmando su relevancia tanto en la
investigacion fundamental como en la aplicada.

Entre los dispositivos magnénicos reportados se incluyen lineas de retardo, filtros
[55], resonadores, generadores, separadores de pulsos, receptores multicanal, recepto-
res compresivos, acopladores direccionales y circuladores en configuracién “Y” [56].
Ademas, los dispositivos que explotan las propiedades no lineales de las ondas de

espin, como limitadores de potencia selectivos por frecuencia, mejoradores de la re-
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lacion senal-ruido, amplificadores paramétricos y convolucionadores, han demostrado
su viabilidad en aplicaciones précticas [57—59].

Por otro lado, las peliculas ultradelgadas ofrecen la posibilidad de disenar propieda-
des materiales especificas a través de la ingenieria de interfaces, lo que las hace ideales
para aplicaciones en espintrénica. Entre estas propiedades, la Anisotropia Magnética
Perpendicular (PMA) es fundamental para el movimiento eficiente de las Paredes de do-
minio (DW) impulsado por el Spin Orbit Torque (SOT) y para la retencién prolongada
de datos en dispositivos légicos y de memoria espintrénicos. E1 SOT es un mecanismo
en el que una corriente de espin, generada por interaccién espin-orbita en un metal
no magnético adyacente, ejerce un torque sobre la magnetizacion, permitiendo su ma-
nipulacién. En las peliculas depositadas mediante Pulsed Laser Deposition (PLD), la
PMA se logra principalmente a través de la magnetostriccion inducida por tensiones
generadas por sustratos con un parametro de red ligeramente diferente. En los ultimos
anos, se han publicado algunos estudios sobre peliculas ultradelgadas de YIG [60-63]
y Bi:YIG [641-67] con PMA | asi como en variantes con otrod dopajes como SmIG [68],
TmlIG [69-73], TbIG [71-76], BiIG [64, 77] y multicapas [7%]. Los métodos de crecimien-
to como Pulsed Laser Deposition (PLD) y sputtering han demostrado ser altamente
efectivos para producir peliculas delgadas adecuadas para estas aplicaciones.

Un avance adicional es el acoplamiento magnético entre YIG y grafeno, reporta-
do por Wang et al. [79]. Este fenémeno induce ferromagnetismo en el grafeno, lo que
permite explorar nuevas propiedades relacionadas con la interaccion espin-érbita en
sistemas hibridos. En particular, el acoplamiento magnético de proximidad, generado
por la interaccién entre la magnetizacién del YIG y los electrones del grafeno, modifica
las propiedades magnéticas de la interfaz y contribuye a la anisotropia magnética su-
perficial. Estos efectos proporcionan informacién crucial para comprender el transporte
de espin y la generacién de corrientes de espin mediante el SSE [30)].

En el caso del YIG policristalino, se han explorado otras heteroestructuras como
Pt/YIG/PMN-PT, donde la resonancia ferromagnética y las senales de spin pumping
pueden manipularse mediante campos eléctricos [¢1]. Ademas, se ha logrado crecer YIG
con PMA sobre sustratos de silicio [32], ampliando las posibilidades para su integracién
en dispositivos comerciales.

Las peliculas Bi:YIG reportadas han alcanzado una rotacién de Faraday de has-
ta 1700°/cm [33]. Este fendmeno es un efecto magneto-éptico que ocurre cuando un
material magnetizado interacciona con la luz linealmente polarizada. A medida que la
luz atraviesa el material, el plano de polarizacién rota debido a la interaccion entre el
campo magnético interno y la componente de espin del fotén. Mediciones realizadas
mediante espectroscopia magneto-éptica y elipsometria espectroscépica han revelado
que la absorcién éptica aumenta con concentraciones mas altas de Bi. Esto se atribuye

al incremento del SOC, que influye significativamente en los efectos magneto-6pticos,
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como lo demuestran los espectros de Faraday y Kerr [91].

Por otro lado, el estudio de las DW en Bi:YIG ha mostrado avances notables en su
propagacion, alcanzando velocidades ultrarrdpidas [35]. Estos avances son clave para
mejorar la eficiencia y reducir el consumo energético en dispositivos como las MRAM.
En particular, el movimiento rapido de DW impulsado por solitones magnéticos ha
alcanzado velocidades récord superiores a 4300m/s [77]. Asimismo, se han demostrado
conmutaciones y oscilaciones de magnetizacion con densidades de corriente excepcio-
nalmente bajas [$6-858], junto con una transferencia de informacién de alta eficiencia
[39, 90].

A pesar de estos avances, los ferrimagnetos aislantes como el YIG atun enfrentan
importantes desafios, particularmente en relacién con la complejidad de sus interfaces
funcionales. Entre los principales cuellos de botella se encuentran: (a) la composicién
quimica y las propiedades magnéticas intrinsecas de las superficies del ferrimagneto; (b)
la quimica compleja en las interfaces, que incluye procesos como la aleacion, la interdi-
fusién y la formacién de microestructuras especificas en la interfaz ferrimagneto/metal;
(c) las reconstrucciones electrénicas y magnéticas, que pueden alterar significativamen-
te las propiedades magnéticas locales [91] y (d) el acoplamiento dipolar magnético a
bajas temperaturas (< 40 K) entre Gd®>T y Fe3*, que deteriora la propagacién de mag-
nones en esta region de temperatura.

A pesar del gran progreso logrado en los ultimos anos, la comprension detallada de
estas interfaces sigue siendo limitada. Este trabajo busca contribuir al entendimiento de
estos aspectos criticos, avanzando en el desarrollo de dispositivos espintrénicos basados

en YIG y compuestos derivados.

2.4.2. Propiedades estructurales y magnéticas

La férmula genérica del granate es A3B5C3019, y sus cationes se distribuyen en
tres tipos de sitios cristalogréficos (los sitios A, de geometria dodecaédrica, los B,
con entorno octaédrico y los C, tetraédricos). Esta estructura es notablemente estable
y admite diversas combinaciones de cationes en los sitios A, B y C, lo que permite
obtener una amplia variedad de propiedades.

En el ambito de la nanotecnologia, el interés se centra en los granates sintéti-
cos, como el granate de itrio-aluminio (Y3Al;015, YAG), el granate de gadolinio galio
(Gd3GasO12, GGQG) y el granate de terbio-galio (Th3GasO12, TGG). Estos materia-
les, tipicamente producidos mediante métodos como el de Czochralski [92], se utilizan
ampliamente en aplicaciones épticas o como sustratos. En estos granates sintéticos, los
sitios octaédricos y tetraédricos suelen estar ocupados por el mismo ion, como aluminio
o galio.

El material central de esta tesis es el granate de itrio-hierro Y3Fe;O15 (YIG). En
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este compuesto, los sitios octaédricos y tetraédricos estan ocupados por iones de hierro
(Fe?"), mientras que los sitios dodecaédricos estdn ocupados por itrio (Y3*). Este
material no se encuentra de forma natural y fue sintetizado por primera vez en 1957 [93].
El YIG se distingue por su excepcional baja amortiguacién magnética, la més baja de
todos los materiales conocidos [91]. Esta propiedad permite la propagacién de magnones
a distancias de hasta un milimetro [89, 95] y da lugar a dindmicas de magnetizacién
extremadamente rapidas del orden de los THz. Ademas, su brecha entre banda de
valencia y de conduccién es de aproximadamente 2.2-2.5eV lo convierte en un excelente
aislante, lo que elimina las pérdidas 6hmicas asociadas a la conduccion eléctrica. Estas
dos caracteristicas, baja amortiguaciéon magnética y ausencia de pérdidas 6hmicas, han
hecho del YIG un material clave en el estudio de la dindmica de magnetizacion en
espintroénica.

La estructura cristalina del YIG es clave para explicar sus propiedades magnéticas y
de transporte tinicas. La celda unitaria cibica (grupo espacial Ia3d) tiene un pardmetro
de red de 12.376 A [96] y contiene 8 unidades de férmula quimica, lo que se traduce
en 24Y3*, 40Fe*t y 9602~. Cada ion Y3+ ocupa un sitio dodecaédrico, rodeado por
8 iones O?~. De los 40 iones Fe?T, 16 se encuentran en sitios octaédricos, rodeados
cada uno por 6 iones O?~, mientras que los 24 cationes de Fe?* restantes ocupan sitios
tetraédricos y estan rodeados por 4 iones O?~. La Figura 2.5a ilustra la celda unitaria
del YIG, que contiene 160 dtomos, mientras que la Figura 2.5b detalla la formacién

poliédrica de los sitios cristalogréficos.

(b)

Figura 2.5: (a) Representacién de la estructura cristalina del YIG. (b) Modelo poliédrico de la
estructura cristalina del YIG, donde los dodecaedros estdn formados por Y (gris), los octaedros
por Fe (azul) y los tetraedros por Fe (verde), coordinados por dtomos de O (blancos).

El YIG es un material ferrimagnético cuya magnetizacion se origina a partir de
las interacciones entre los iones Fe3t de los sitios octaédricos y tetraédricos. Esta
interaccion da como resultado un acoplamiento antiferromagnético entre los momentos

magnéticos de los hierros de sitios By C [97]. Dado que cada ion Fe*T tiene un momento
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magnético de 5 ug, cada celda unitaria presenta un momento magnético neto de 40 pg.
Este momento magnético corresponde a un momento de saturacion tedrico 4w Mg de
2460 G. A temperatura ambiente, el valor reportado para 47 M es 1750 G [98]. Por otro
lado, la temperatura de Curie es 560 K, un valor compartido por todos los granates de
hierro. Esto se debe principalmente al fuerte acoplamiento entre las subredes octaédrica
y tetraédrica. En consecuencia, los granates de hierro, independientemente del material
que ocupe el sitio dodecaédrico, presentan temperaturas de Curie muy similares.

En esta tesis, ademas, se trabajo con materiales de YIG dopados con bismuto en el
sitio dodecaédrico (Bi,Y3_ Fes01z, con x = 1 0 x = 1,5, Bi:YIG). El Bi**, que sustituye
selectivamente a los iones Y?* en los sitios dodecaédricos de la estructura del granate,
posee un radio iénico grande de 1.17 A, en comparacién con los 0.95A del Y3+. Esta
sustitucién produce una expansion significativa del parametro de red del YIG, con una
tasa de 0.083 A /atomo de Bi por férmula unidad [09].

Las peliculas de Bi:YIG han mostrado un aumento en el angulo de rotacién de
Faraday proporcional al contenido de Bi [100]. En particular, la sustituciéon completa
de Bi en YIG puede incrementar la rotacién de Faraday hasta dos 6rdenes de magnitud
a una longitud de onda de 633 nm, en comparacién con el YIG puro [958, 99, 101]. Este
efecto se atribuye al fuerte SOC del Bi*", que aumenta la separacién de los niveles
excitados y, en consecuencia, amplifica la rotacion de Faraday [102].

Adicionalmente, la incorporacién de Bi influye de manera significativa en las pro-
piedades térmicas y espintrénicas del material. La sustitucion con Bi introduce distor-
siones en la red cristalina que pueden incrementar la dispersion de fonones, reduciendo
la conductividad térmica del sistema [103]. Esta reduccién podria favorecer un mayor
gradiente térmico efectivo en el SSE. Ademas, el dopaje modifica el acoplamiento en-
tre magnones y fonones [104], lo que puede potenciar la generacién y transporte de
corrientes de espin inducidas por gradientes térmicos.

Aunque las peliculas ferrimagnéticas han sido estudiadas durante casi 70 anos, al
principio el método predominante para su sintesis era la Epitaxia en Fase Liquida (LPE)
[105]. Esta técnica produce peliculas gruesas, de espesores micrométricos, con propieda-
des magnéticas similares a las del material bulk. Sin embargo, estas peliculas presentan
limitaciones importantes para su integracion en dispositivos y patrones a microescala,
ya que la relacion entre el tamano lateral y el espesor de la pelicula influye direc-
tamente en la resolucién alcanzada durante los procesos de litografia y fabricacion.
Ademas, el método LPE tiene un limite minimo de espesor, por debajo del cual la
calidad de las peliculas disminuye considerablemente. Para integrar el YIG en tecno-
logias de microfabricacion, es necesario producir peliculas ultradelgadas con espesores
inferiores a 100 nm, preservando propiedades criticas como el largo tiempo de vida del
magnon y la longitud de propagacion de la onda de espin. Esto requiere un control

preciso de parametros de crecimiento, como la temperatura, la velocidad de depdsito
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y la eleccion del sustrato. En este contexto, Schmidt et al. [106] destacaron el PLD
como una de las técnicas mas efectivas para obtener peliculas de YIG ultradelgadas de
alta calidad [70), —109]. Este método, que permite el depdsito en entornos reactivos,
es particularmente 1til para materiales 6xidos. Durante el proceso, un laser pulsado
UV [110] ablasiona un blanco del material deseado, generando una pluma de plasma
que se transfiere al sustrato. Este tltimo puede ser calentado para promover la movili-
dad superficial de las especies depositadas, favoreciendo la formacién de la estructura
cristalina deseada. Ademas, el uso de técnicas avanzadas de monitoreo in situ, como
la Difraccién de electrones de alta energia reflejada (RHEED), ha permitido fabricar
peliculas con propiedades éptimas.

El granate de gadolinio galio Gd3GasO12 (GGG) es el sustrato preferido para el
crecimiento de YIG debido a su estructura granate y su pardametro de red (12.383 A),
muy cercano al del YIG bulk. Esta pequena diferencia induce una tension minima en la
pelicula, cuyo impacto sera analizado mas adelante. Dependiendo de las condiciones de
crecimiento, se pueden obtener peliculas de alta calidad en un rango de temperaturas
de 650-850 °C. Aunque el crecimiento en Granate de gadolinio-galio (GGG) con orien-
tacion cristalina en el eje facil [111] es el méas comun [I11], también se han reportado
peliculas en orientaciones [011] y [001], aunque estas iltimas pueden presentar mayores
amortiguaciones magnéticas [100].

Por otro lado, el depdsito mediante pulverizacién catédica (sputtering) seguido de
recristalizacion mediante recocido en atmésfera de oxigeno es otra técnica prometedora
61, —114] que permite lograr una escalabilidad mayor que el PLD. Este enfoque
ha logrado capas epitaxiales con bajos valores de amortiguamiento magnético [l 15—

|. Otra técnica reportada es el crecimiento epitaxial por haces moleculares (MBE).
Esta técnica permite el depdsito de peliculas con pureza excepcional, utilizando haces
atomicos térmicos generados por evaporadores de haz de electrones o fuentes térmicas.
Este enfoque es ideal para el crecimiento de peliculas libres de defectos, pero sus altos
costos pueden limitar su aplicacién. En contraste, el sputtering, aunque menos preciso,
es mas versatil y rentable. Durante este proceso, los atomos son expulsados de un
blanco mediante el bombardeo de iones energéticos en un plasma, depositandose luego
sobre el sustrato para formar la pelicula.

Finalmente, se han reportado otras técnicas de fabricacion no convencionales como
la unién directa de obleas [119, 120], la unién adhesiva [121] y el despegue epitaxial
(122 | para integrar YIG en sustratos no granates. Aunque estas estrategias amplian
la compatibilidad de materiales, presentan desafios asociados a costos elevados y menor

flexibilidad en el diseno de dispositivos [124].



Capitulo 3
Desarrollo experimental

“Y es que esta es mi corteza

donde el hacha golpeard

donde el rio secard para callar.”
— Luis Alberto Spinetta

En este capitulo se describen los experimentos y protocolos especificos desarrollados
en el marco de esta tesis, con un enfoque en las metodologias y procedimientos adapta-
dos o disenados para cumplir con los objetivos planteados. Con el fin de no entorpecer
la fluidez de la lectura, las técnicas experimentales mas comunes utilizadas durante el

desarrollo del trabajo se presentan de manera separada en el Apéndice A.

3.1. Resonancia Ferromagnética FMR

A lo largo de los anos, la FMR se ha utilizado ampliamente para caracterizar la
magnetizacion en peliculas delgadas, con un enfoque particular en las anisotropias.
La FMR permite estudiar la dindmica de la magnetizacion mediante la absorcion de
radiacién de microondas en materiales ferromagnéticos sometidos a un campo magnéti-
co externo. Este fendmeno es crucial para comprender la dindmica magnética de los
materiales y tiene un uso extendido en aplicaciones espintronicas.

La FMR se basa en la precesion del vector de magnetizacion M alrededor de un
campo magnético efectivo ﬁeg, como se explico en la Seccion 2.2.2. La resonancia ocu-
rre cuando la frecuencia de un campo de microonda externo aplicado coincide con la
frecuencia natural de precesion de la magnetizacién en el material provocando una reso-
nancia. Esta frecuencia estd determinada por las propiedades magnéticas del material,
como su anisotropia y el campo magnético externo, y depende tanto de la magnitud
de este campo como de la relacién giromagnética v del material.

En la FMR, se investiga directamente la dindmica de la magnetizacion en el dominio

27
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de la frecuencia. El proceso consiste en aplicar un campo magnético estatico externo H ,
de modo que la magnetizacién del material M minimice la energia libre del sistema y se
alinee con éste. Ademads, se aplica el campo de microondas EMW = flo sin(2w ft), que se
suma al campo estatico y se orienta de manera perpendicular. La condicion de resonan-
cia se cumple cuando se observa una absorcién maxima, lo que indica que la frecuencia

de las microondas coincide con la frecuencia de precesién de la magnetizacion.

Para comprender la dinamica de la magnetizacion, es necesario resolver la ecuacion
de Gilbert con amortiguacién (Ecuacién 2.7). En este caso, se utiliza un modelo de
magnetizacion uniforme y, considerando H.g como el campo efectivo total que actia
sobre la magnetizacién del sistema, se puede resolver la ecuacién teniendo en cuenta el
principio termodinamico:

dF = —HdM. (3.1)
Por consiguiente, se puede obtener ﬁeg COMmo:

- oF

= 3.9
LEPYY (3:2)

De este modo, planteando un modelo adecuado de la energia libre magnética F', es
posible resolver completamente el problema. Al sustituir las variables originales en la

ecuacién Ecuacién 2.7, se llega finalmente a la relacién de Smit-Beljers [125]:

orf\* 1 0*F O°F *F \? (33)
v ) M2?sin®60y | 063,003 \00mOdm ) |’ ‘

la cual relaciona la frecuencia de resonancia con las segundas derivadas de la energia
libre del sistema. La energia libre del sistema incluye varios factores, como la energia
de Zeeman, la anisotropia de forma, la anisotropia magnetocristalina, entre otros. Re-
solviendo esta ecuacion, se determina la frecuencia de resonancia del sistema bajo las

condiciones especificadas.

Experimentalmente, se fija la frecuencia f y se varia el campo magnético hasta
encontrar la resonancia, momento en el cual el sistema absorbe parte de la potencia de
microondas suministrada. Se mide la potencia promedio absorbida por la muestra, que
es proporcional a la parte imaginaria de la susceptibilidad magnética de la muestra.
Esto genera un pico de forma lorentziana cuando el campo externo coincide con el cam-
po de resonancia. Para mejorar la precision, se superpone el campo magnético variable
hatw, con un campo de modulaciéon H; con una frecuencia de v = 100 kHz, perpen-
dicular a Hy y de magnitud mucho menor. Esta modulacion, junto con la deteccién
mediante un lock-in, permite obtener una medida més sensible y, como resultado, el
espectro experimental obtenido es proporcional a la derivada de la potencia absorbida,

como se muestra en la Figura 3.1. Los parametros medidos del espectro son: H,g, el
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campo resonante (campo de maxima absorcién), y el ancho de linea A Hpwmm, que es
el ancho de linea a la mitad del maximo. También puede medirse como la distancia

entre los picos de la derivada (AH,, = ‘/TgAHFWHM).
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Figura 3.1: (a) Esquema de la configuracién experimental para mediciones de FMR, con el
campo magnético externo (Hy) y el campo alterno (Hy). (b) Espectro de resonancia antes del
procesamiento. (c¢) Espectro final procesado, mostrando la respuesta diferencial caracteristica de
la resonancia ferromagnética.

Existen diversos métodos para llevar a cabo estas mediciones. En este trabajo ini-
cialmente, la mayoria de las medidas se realizaron utilizando cavidades de microondas
resonantes, que operan a una sola frecuencia. Posteriormente, se empleé un Analizador
de Redes Vectorial (VNA) y una CPW en lugar de la cavidad resonante de modo que
la cantidad de frecuencias disponibles se amplia limitada por la fuente de microondas
utilizada. La combinacién de estos métodos permite cubrir un amplio espectro de fre-
cuencias, desde 1 GHz hasta 115 GHz, facilitando la investigacion de las dinamicas de
interés en los materiales usados.

Se emplearon dos técnicas distintas segiin la disponibilidad experimental. En la
primera, se utilizé un espectrémetro ESP300 Bruker a temperatura ambiente con fre-
cuencias de microondas fijas: 1.2 GHz (banda L), 9.8 GHz (banda X), 24 GHz (banda
K) y 34 GHz (banda Q). En la segunda, se realizaron mediciones de espectros FMR de
banda ancha utilizando un espectrémetro NanOsc Phase FMR combinado con una guia
de onda coplanar (CPW) de 200 um de ancho para caracterizar mejor la amortiguacién
de las muestras.

En ambas configuraciones, un electroiman gener6 un campo magnético de corriente
continua (Hy), modulado por un campo variable en el tiempo H;(t) producido por una
bobina de Helmholtz. Las frecuencias de modulacién fueron de 490 Hz para el NanOsc
Phase FMR y 100 kHz para el ESP300 Bruker. En el caso del NanOsc Phase FMR, la
muestra se posicioné boca abajo sobre la CPW, y se inyect6 una senal de microondas

(f) desde el espectrometro, generando un campo de microondas hyw perpendicular
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al campo modulado Hy + hyw(t). Estas mediciones se llevaron a cabo a temperatura
ambiente, seleccionando frecuencias fijas entre 4 GHz y 17 GHz, mientras se barria el
campo externo H, para alcanzar la condicién de resonancia. Para las mediciones con el
NanOsc Phase FMR, se utiliz6 un VNA para registrar la senal de transmision a través
de una linea de transmisién CPW de baja pérdida, con las muestras colocadas en el
centro.

En experimentos sin cavidad resonante, es importante tener en cuenta que una
parte de la microonda incidente es reflejada, lo que da lugar a una senal que contiene
la absorcién resonante (contribucién simétrica) mas la parte reflejada (contribucién
antisimétrica), siendo esta tltima proporcional a la derivada de campo de la parte
real de la susceptibilidad x(H). Suponiendo lineas de forma lorentziana, los espectros

medidos en este caso se pueden ajustar usando la siguiente expresién:

AH 2
L(H) :Asim ( 2FWHM) 2
4(H — Hyes)” + (AHpwam) (3.4)
A AAHpwnn (H — Hyes)
Ty (H — Hres)2 + (AHFWHM>2’
y su derivada:
S(H - Hres) (AH WHM)2
L'(H) = — Agm - F 5 5

AAHpwin [4(H — Hyes)? — (AHFWHM)Q]
[4(H - Hyeo)® + (AHFWHM)2]2

— {asim

En el caso de las mediciones con cavidad resonante, solo se tuvo en cuenta la contribu-

cion simétrica.

3.2. Voltaje medido en Spin pumping por FMR

En este trabajo se realizaron mediciones empleando dos métodos diferentes para
evaluar el voltaje inducido por ISHE mediante la excitacion de los espines por SP-FMR.
En ambos casos, se deposité una fina capa de Pt mediante sputtering o MBE.

En el primer método, el voltaje resultante del ISHE (Viggg) se midié entre los bor-
des de la muestra (Figura 3.2a) mientras se barrfa el campo magnético externo en la
proximidad del campo de resonancia de la muestra dentro de la cavidad de ESP300
Bruker. Se realizaron contactos eléctricos utilizando dos cables de aluminio de 25 ym de
diametro, fijados a la capa no magnética de la muestra con pintura de plata. La senal se
amplificod mediante un amplificador diferencial calibrado de alta ganancia ubicado cerca

de la cavidad, lo que permiti6 reducir significativamente el ruido electrénico. La senal
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amplificada se conectd a la entrada del digitalizador del espectrometro FMR ESP300
Bruker, sincronizando la adquisicién con el barrido del campo magnético [126, 127].
Todas las mediciones de ISHE se realizaron a una frecuencia de 9.8 GHz, con la modu-
lacion de campo desactivada. El procedimiento consistio en registrar el voltaje generado
mientras se variaba el campo magnético en la regién de resonancia. El resultado fue
una curva de voltaje en funcién del campo, que posteriormente se ajusté a una funcion
Lorentziana para determinar el voltaje maximo inducido.

En el segundo método, se utilizé un dispositivo microfabricado que incorporé una
capa de oro litografiado que actué como antena integrada para generar el spin pum-
ping. En la Figura 3.2b se muestra un ejemplo del dispositivo usado para medir el
voltaje de spin pumping. Este método emplea una antena de CPW, identificada como
configuracion GSG en la figura, que se integra durante la etapa final del proceso de
litografia para inducir el campo de microondas. Durante los experimentos, se utilizé
un electroiman para aplicar el campo magnético continuo externo en el plano (H).
El voltaje resultante del ISHE (V*-V™) se detecté mediante lock-in, 1o que permiti6

identificar con precision la senal generada por el spin pumping.

() (b)

Figura 3.2: Esquema de las configuraciones experimentales utilizadas para medir el ISHE: (a)
Configuracion experimental para medir ISHE mediante spin pumping, utilizando una pelicula de
FM recubierta con NM. (b) Disefio de un patrén litogréfico con geometria de CPW, optimizado
para garantizar el acoplamiento eficiente de senales de radiofrecuencia durante la medicién del
ISHE.

3.3. Voltaje medido en Spin pumping por SSE

En esta tesis, se implementaron dos métodos diferentes para evaluar el voltaje
inducido por el ISHE, mediante la excitacién de ondas de espin por el SSE: uno que
consiste en colocar la muestra entre un gradiente térmico generado externamente y
otro que utiliza dispositivos fabricados mediante técnicas de litografia para controlar y

aplicar el gradiente térmico.
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En ambos casos se mide el voltaje inducido por el ISHE, mientras se barre un
campo magnético externo H y se mantiene un gradiente de temperatura constante
(VT) entre la superficie superior e inferior de la muestra. En el primer caso, el gradiente
de temperatura se generé empleando un calentador resistivo de 2 k{2, representado en
negro en la Figura 3.3a. La senal asociada al SSE se registré midiendo la caida de
voltaje entre dos electrodos colocados sobre la superficie del platino (Pt) con pintura
de plata. Esta configuracion permitié detectar el voltaje generado por ISHE.

El grupo de Sola et al. [128] destacé en su trabajo que una de las principales fuentes
de problemas de reproducibilidad al medir el coeficiente del SSE es la resistencia de
contacto térmico entre la muestra y las interfaces térmicas, lo que afecta significativa-
mente el gradiente de temperatura. Es por ello que, en el segundo caso, se utilizdé un
dispositivo microfabricado (Figura 3.3b) que incorporé una capa de oro litografiada, la
cual actué como calentador resistivo (heater). Este disefio proporcioné una alternativa

integrada para generar el gradiente de temperatura [129, 130].

(a) (b)

Figura 3.3: Esquema de las configuraciones experimentales utilizadas para medir el SSE: (a)
Configuracion simplificada basada en una pelicula delgada de FM recubierta con NM, donde
el gradiente térmico es generado por el calentamiento Joule de una resistencia (en negro). (b)
Configuracién con un patron litografico en el que el gradiente térmico es inducido directamente
por el calentamiento Joule de una pelicula de oro.

En el primer diseno, el coeficiente del efecto espin Seebeck (Sssg), que cuantifica
la interaccion entre las corrientes de espin y de calor en el ferrimagneto, se calculd

utilizando la siguiente expresion:

Vsse _ Vsse  t
vT L AT’

SSSE = (3.6)

donde Visgg es la diferencia de voltaje maxima inducida por el ISHE, AT es la diferencia
de temperatura entre las superficies inferior y superior del material y ¢ representa el
espesor del FM [125].

En el segundo diseno con microdispositivo, el coeficiente del SSE (SSS“E) se calcul6
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a partir del flujo de calor:

o, _ Vsse _ Vssed
SET @ Rpy 12, RauBp:

heater

S

(3.7)

En esta ecuacion, SS);E representa el coeficiente del espin Seebeck normalizado al flujo de
calor (), utilizado en este caso para el cédlculo en lugar de la diferencia de temperatura.
Vsse es el voltaje inducido por el SSE, mientras que ®, corresponde al flujo de calor
generado por el heater. De acuerdo con [131], una desventaja de la definicién tradicional
es que el voltaje depende de la resistencia de la capa de Pt, de modo que dos muestras
fabricadas con el mismo material pero con diferentes espesores de Pt presentan voltajes
de espin Seebeck distintos. Por este motivo, se recomienda normalizar utilizando Rpy, la
resistencia de la capa de platino. En la ecuacién, A es el area de la seccion transversal
de la muestra donde ocurre el transporte térmico, Iheater €S la corriente aplicada al

calentador de oro, y Ra, es la resistencia del heater.

3.4. Montaje del experimento SSE

Como se explicé en la Seccién 2.3.3, se probaron dos técnicas de medicién de SP
por SSE. En esta seccién, se describe la configuracién desarrollada para realizar las
mediciones del SSE sin la necesidad de litografia. Se disend, fabricé y optimizé un por-
tamuestras versatil para los experimentos en el laboratorio. Ademas, se automatizaron
las mediciones con un software de control desarrollado en Python, que supervisa todo
el proceso y regula el equilibrio térmico para garantizar la estabilidad necesaria durante
las mediciones.

El experimento se realizé utilizando un criéstato de ciclo cerrado de helio (Ad-
vanced Research Systems DE-202NI) y un electroiman dipolar GMW 3473-70, con un
campo maximo de 1 T (Figura 3.4a). El sistema incluye un portamuestras y una sonda,
conectados mediante cables coaxiales que enlazan el portamuestras con los conectores
LEMO situados fuera de la sonda. Estos cables especializados aislan la senal de campos
externos, reduciendo significativamente los ruidos eléctricos que podrian interferir en
las mediciones. El portamuestras es versatil y puede acoplarse a la punta de la sonda.
Todo el sistema se inserta dentro del cridstato, cuya temperatura puede ajustarse en
un rango de 20K a 350 K para futuros experimentos. El campo magnético se aplica
mediante el electroiméan, que esta conectado a una fuente de alimentacion controlada
por computadora.

Para controlar los parametros necesarios en cada experimento, se emplearon varios
dispositivos. Se utilizé una fuente de corriente Keithley 6221 para controlar el heater,

inyectando una corriente de entre 1mA y 100mA. El gradiente térmico se midi6 di-
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rectamente cerca de los bordes de la muestra mediante dos termocuplas tipo K, y la
lectura del voltaje se realizé con un multimetro Keithley 2010. Para medir la corriente
de espin convertida en corriente de carga, se emple6 un nanovoltimetro de alta precision
y bajo nivel de ruido, el Keithley 2182a.

La muestra se monté entre dos placas de nitruro de aluminio (AIN) en el portamues-
tras (Figura 3.4b). La placa inferior estd unida a una pieza de cobre mediante barniz
GE. Esta pieza de cobre actia como el lado frio y esta en contacto térmico directo con
el criéstato. La parte superior, que corresponde al lado caliente del gradiente aplicado,
estd separada de la inferior mediante dos tornillos aislantes de teflén, los cuales también
aplican presion a la muestra para asegurar un buen contacto térmico con las placas de
AIN. En la parte superior se colocé una resistencia de 2 K2, adherido con barniz GE
que funciona como heater. Se instalaron dos termocuplas tipo K en las placas superior e
inferior para controlar el gradiente térmico. Para mejorar el contacto térmico, se aplicd
grasa Apiezon N entre la muestra y las placas de AIN. Los contactos eléctricos se reali-
zaron con cables de aluminio de 25 ym de didmetro, fijados con pintura de plata. Este

cable delgado ayuda a minimizar las pérdidas de calor y las inestabilidades térmicas.

(a) (b)

Figura 3.4: Fotografias del set-up experimental utilizado en las mediciones: (a) Sistema de
imanes utilizado para aplicar el campo magnético externo necesario durante las mediciones. (b)
Portamuestras disenado para medir el SSE.

Siguiendo la configuracion ilustrada en la Figura 3.3a, se aplica un gradiente térmico
a lo largo de la direccion 2. El campo magnético se puede aplicar en cualquier direccion
en el plano perpendicular al gradiente, girando la muestra a cualquier angulo deseado
para medir en configuracion LSSE longitudinal. El voltaje se mide en la direccién
perpendicular al campo y al gradiente. Esta disposicion es éptima para medir el SSE
y su dependencia con el campo magnético y/o la temperatura.

Cuando el gradiente térmico aplicado se estabiliza, se realiza un barrido del campo
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magnético y se mide el voltaje generado por ISHE simultdaneamente. Debido a la natu-
raleza del efecto, la curva de voltaje producido por SSE presenta un comportamiento
similar a la histéresis de la muestra. Considerando este aspecto del efecto, es posible
separar las contribuciones simétricas y antisimétricas a la sefial sumando y restando
el voltaje obtenido para los campos magnéticos positivos y negativos correspondien-
tes, y viceversa. El coeficiente de SSE de la Ecuacion 3.6 se define a partir del voltaje

antisimétrico de la senal obtenida:

V(Hsat) - V(_Hsat)
5 .

Vsse = (3.8)

Dado que las muestras son aislantes, se desprecian otros efectos parasitos como el Efecto
Nernst Anémalo (ANE) y el ANE de proximidad (PANE). Por otro lado, el componente
simétrico esta relacionado con efectos parasitos inducidos por gradientes térmicos no
controlados en otras direcciones. Para obtener un valor preciso del coeficiente de SSE,
se mide el voltaje Vgsg generado en varios gradientes térmicos a una temperatura fija
del lado frio.

A continuacién se detalla el software de control, que es clave para la automatizacién
de las mediciones. Se desarrollé un programa en lenguaje Python para controlar cada

dispositivo en la configuracion. El programa se encarga de:

= Control del gradiente térmico: El programa establece automaticamente la corrien-
te del heater a un valor adecuado para obtener el gradiente térmico deseado en
la muestra. Se programé un controlador proporcional, integral y derivativo (PID)
que ajusta la corriente a medida que realiza mediciones en un intervalo de tiempo
determinado. Cuando la variacién del gradiente es inferior al 1 %, el programa
espera un tiempo definido previamente para lograr el equilibrio térmico en todo

el sistema.

» Verificacién y calibracion del equipo: Mientras se ajusta el gradiente térmico, el
programa asegura que todas las configuraciones del nanovoltimetro estén correc-

tas para la mediciéon. También verifica y calibra el equipo si es necesario.

s Ciclo de campo magnético: El programa ejecuta un ciclo de barrido de campo
magnético con el paso de campo definido por el usuario. Este ciclo se realiza
hasta un maximo de 1T a -1T y luego en sentido inverso. En cada paso del
campo magnético, se mide el voltaje diez veces, y se toma como resultado el

valor promedio y su desviacion estandar para el error.

= Establecimiento de nuevos gradientes térmicos: Finalmente, el programa configu-
ra un nuevo gradiente térmico, segiin lo definido previamente por el usuario, y

repite el proceso.






Capitulo 4

Diseno y fabricacion de peliculas

delgadas y microdispositivos

“La lucha es de igual a iqual contra uno mismo
y eso es ganarla”

— Juan Carlos Baglietto

4.1. Fabricacion de las heteroestructuras

4.1.1. Depésito de los materiales granate

El crecimiento controlado de peliculas delgadas y heteroestructuras es esencial pa-
ra lograr las propiedades electronicas y magnéticas necesarias en los dispositivos es-
pintrénicos. Para garantizar un desempeno éptimo, las peliculas cristalinas deben ser
de alta calidad y con bajas densidades de defectos, ya que estos dispersan los espines,
reduciendo la eficiencia en su transporte y manipulacién. Ademas, las interfaces en las
heteroestructuras desempenan un papel critico en la inyeccién y el transporte de espin.
La calidad de estas interfaces esta directamente ligada al crecimiento epitaxial, que
optimiza la eficiencia de la corriente polarizada por espin, convirtiéndolo en un factor
clave para el desempeno de los dispositivos.

El estudio se centré en dos conjuntos de bicapas de Pt/YIG depositadas sobre
sustratos monocristalinos de granate de gadolinio galio Gd3GazOq2 (GGG) [111] y
de granate sustituido (CaGd);(MgZrGa);0;5 (Granate de gadolinio-galio sustituido
(SGGG)) [111], asi como en dos conjuntos de bicapas de Pt/Bi:YIG depositadas sobre
sustratos de SGGG y Gd3ScoGazgOis (GSGG) [111]. Estas configuraciones permitieron
analizar las propiedades estructurales y funcionales de los sistemas hibridos, destacando

las influencias del sustrato y del dopaje con Bi en las peliculas delgadas.

37
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En peliculas con espesores inferiores a 100 nm, el crecimiento epitaxial asegura la
formacion de una pelicula monocristalina continua sobre un sustrato cristalino, logran-
do una alineacién estructural precisa entre ambos materiales. Los sustratos de GGG,
SGGG y Granate de gadolinio-galio dopado con escandio (GSGG) comparten la mis-
ma estructura cristalina cibica que el YIG o Bi:YIG, lo que facilita este crecimiento.
Una diferencia minima en el parametro de red entre la pelicula y el sustrato reduce
las alteraciones estructurales en la interfaz. Sin embargo, desajustes moderados pueden
provocar epitaxia de capa tensada, mientras que desajustes mayores conducen a la re-
lajacion del material hacia la estructura bulk, con la consiguiente formacion de defectos
como dislocaciones para aliviar la tensién interfacial.

Para llevar a cabo este crecimiento epitaxial, se utilizo la técnica de PLD, cuyas
condiciones experimentales fueron optimizadas para garantizar la calidad cristalina de
las peliculas. En este trabajo, el crecimiento por PLD se realizé en distintos laborato-
rios, cada uno con protocolos especificos de crecimiento pero manteniendo los mismos
parametros. Una serie de peliculas depositadas mediante laser excimero incluye las pro-
ducidas en el Laboratoire Albert Fert - CNRS, Thales, identificadas con el prefijo FR,
y en el Catalan Institute of Nanoscience and Nanotechnology (ICN2), identificadas con
el prefijo ESP. Por otro lado, las peliculas crecidas con un laser pulsado de estado sélido
Nd:Y3Al;015 (Nd:YAG) LAB-190-Quanta-Ray fueron realizadas en el Centro Atémico
Constituyentes y estan identificadas con el prefijo AR.

En la técnica de PLD, el laser pulsado ablaciona un blanco del material YIG o
Bi:YIG (Bij5Y;5Fe;012 0 BiYsFe;0q2) policristalino, segin el caso. En el caso del
Nd:YAG, la longitud de onda fundamental del laser es A = 1064 nm, en la regién infra-
rroja del espectro. Sin embargo, mediante el uso de generadores de armonicos épticos,
se logra convertir esa longitud de onda a A = 266 nm en la regién ultravioleta (UV). Las
condiciones 6ptimas de operacién, que incluyen una energia por pulso de hasta 120 mJ
(1.2 W) y una frecuencia de 10 Hz, permitieron obtener una ablacién uniforme del blan-
co y un depdsito controlado de la pelicula, garantizando su homogeneidad, densidad y
calidad cristalina. En el caso de los laseres excimeros se utilizaron de KrF. A diferencia
de los laseres excimeros, donde la energia de salida puede ajustarse directamente, el
Nd:YAG requiere el uso de una lente de enfoque para controlar la fluencia del pulso
laser. En este caso, los pulsos se enfocaron sobre los blancos a un angulo de incidencia
de 45° para lograr la fluencia deseada. Una ventaja clave del Nd:YAG sobre los laseres
excimeros es que con el primero se evita el uso de gases toxicos.

Las peliculas epitaxiales delgadas, con espesores comprendidos entre 4 nm y 130 nm,

2 en una atmésfera

se crecieron mediante PLD con una fluencia del laser de 1.2J/cm
de oxigeno a una presiéon de 0.2 mbar, manteniendo una temperatura del sustrato de
670°C en el caso del YIG [132]. En cuanto a las peliculas de Bi:YIG, se depositaron

a una presion de 0.25 mbar y una temperatura del sustrato de 500 °C. Mientras que la
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distancia tipica entre el blanco y el sustrato en sistemas con laser KrF se encuentra
entre 4-5 cm, las condiciones 6ptimas para el Nd:YAG se lograron con distancias de 8-
10 cm [133]. Las mejores condiciones de depdsito se lograron a una tasa de crecimiento
de 0,13 A /pulso = 3,9 nm/min.

El espesor de las muestras y la estructura cristalina de las peliculas crecidas se
investigd mediante Reflectividad de Rayos X (XRR) y Difraccién de Rayos X (XRD),
utilizando un equipo Bruker D8 Advance y un Panalytical X’Pert Pro MRD, ambos con
éptica paralela de alta resolucién y fuente de radiacién Cuk,, [134, 135]. La explicacién
de estas técnicas utilizadas se detalla en el Apéndice A.

El espesor de las peliculas se determiné mediante reflectividad de rayos X a bajos
angulos (HR-XRR) [130], ajustando el perfodo de las oscilaciones en incidencia rasante
para extraer el espesor de las capas. El ajuste se llevé a cabo utilizando un modelo
teorico basado en la ecuacion de Fresnel y la técnica de optimizaciéon por minimos cua-
drados, que permite correlacionar la intensidad reflejada con el espesor y la rugosidad
de las peliculas. Los resultados se presentan en la Figura 4.1, donde se muestra la reflec-
tometria utilizada para optimizar el crecimiento de YIG en funcién de la temperatura
en las muestras AR. Las oscilaciones de Kiessig observadas reflejan variaciones en la
calidad de las peliculas, particularmente en la uniformidad del espesor y la rugosidad
superficial. Las diferencias entre los espectros evidencian el impacto de la temperatura
de crecimiento en las propiedades estructurales del material. En particular, las oscila-
ciones correspondientes a la muestra crecida a 670°C son méas nitidas y se mantienen
a mayores angulos, lo que sugiere una menor rugosidad superficial en comparacién con

las demds muestras.
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Figura 4.1: Espectros de HR-XRR para peliculas de YIG (AR) crecidas a diferentes tempera-
turas sobre sustrato GGG.

Dado que la calidad de la interfaz juega un papel crucial, se llevé a cabo una carac-
terizacion topografica de la superficie de las peliculas mediante Microscopia de Fuerza

Atémica (AFM) con el objetivo de evaluar la rugosidad superficial resultante de las
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distintas condiciones de crecimiento. Las imagenes obtenidas para las muestras creci-
das a las distintas temperaturas se muestran en la Figura 4.2. La muestra crecida a
670 °C presenta la menor rugosidad cuadratica media (Rq=196.7 pm), lo que sugiere un
crecimiento mas homogéneo. Esto es consistente con los resultados de XRR. En compa-
racién, la muestra a 620 °C muestra una rugosidad levemente superior (R,=208.1pm).
Sin embargo, al incrementar la temperatura a 720 °C se observa un deterioro significati-
vo de la calidad superficial, con una rugosidad que se incrementa hasta (Rq=321.4pm).
En este dltimo caso se observan estructuras mas pronunciadas y una mayor dispersion
topografica. Estos resultados confirman que la temperatura de crecimiento tiene un
impacto directo sobre la calidad de la interfaz y respaldan la eleccion de 670 °C como

la condicion 6ptima para el crecimiento de estas peliculas YIG.

(b)

Figura 4.2: Imégenes de AFM en modo tapping de 5 x 5um? de peliculas YIG crecidas a
distintas temperaturas: (a) 620°C, (b) 670°C y (c) 720°C.

4.1.2. Depésito de metales pesados para el estudio del ISHE

Las capas de recubrimiento de Pt policristalino se depositaron ex situ bajo condi-
ciones de alto vacio mediante técnicas de sputtering en el Centro Atémico Bariloche
o de ultra alto vacio mediante MBE en el Instituto Jean Lamour a temperatura am-
biente. La eficiencia del spin pumping y la conductancia de mezcla de espin dependen
criticamente del tratamiento superficial de las peliculas antes del depédsito del metal
no magnético. Dado que el depdsito del metal fue realizado ex situ, las peliculas se
sometieron a un procedimiento de limpieza previo al depdsito del Pt en tres etapas:
utilizando acetona, isopropanol y agua desionizada, con asistencia de ultrasonido. Adi-
cionalmente, en el caso de la MBE, las peliculas fueron recocidas a 150°C por varias
horas para desgasar su superficie antes de proceder al depdsito a temperatura ambien-
te. Este tratamiento mejora las propiedades superficiales de las muestras, optimizando

el angulo Hall de espin y resultando en una senal mas intensa del ISHE.
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4.2. Procesos de microfabricacion de dispositivos

En las peliculas de Bi:YIG se fabricaron dispositivos litografiados consistentes en
una heteroestructura de Pt, SiOy como capa aislante, y Au como se mostré en las
Figuras 3.2b y 3.3b. La capa de Au cumple una doble funcién: actiia como calentador
resistivo para medir el efecto SSE y como antena para los experimentos de SP-FMR.
La fabricacion de estos dispositivos se llevd a cabo mediante procesos de microfabri-
cacion en sala limpia en el Instituto Jean Lamour, siguiendo el procedimiento descrito
a continuacion. La resolucién necesaria en los dispositivos no supera a 1 um, lo que
permitié emplear el método de litografia optica.

El proceso de microfabricacion de los dispositivos utilizado se dividide en tres etapas

principales:
1. Grabado del Pt.
2. Deposito de la capa aislante de SiOs.
3. Deposito del Au y los contactos.

Cada etapa del proceso requiere una mascara especifica y un procedimiento parti-
cular para lograr el patron deseado. A continuacion, se describen los pasos involucrados

en cada una de estas etapas.

4.2.1. Primera etapa: Grabado del Platino

El primer paso de este proceso se esquematiza en la Figura 4.3. Consiste en de-
positar una capa de fotoresina positiva sensible a los rayos UV. Para ello se utiliza el
método de spin coating con una resina S1813. La resina se deposita a una velocidad
de 10000 rpm durante 40segundos (con una aceleracién de 4000 rpm/seg). Luego se
hace un recocido suave a 115°C durante 60 segundos. El resultado es una pelicula de
fotoresina de 900 nm. Luego se pasa al proceso de exposicion de la fotoresina con luz
UV. Para este paso se utilizéo un alineador de méscaras Suss MicroTec MJB4, en el
cual se coloca la muestra, se posiciona la mascara necesaria sobre ella y se establece
el contacto mediante vacio. Se expone el sistema durante 14 segundos con un flujo de
116.2mJ/cm?. Esto logra que el drea de la resina expuesta a los rayos UV se vuelva
mas soluble. La etapa de revelado se hace utilizando revelador MF319 sumergiendo la
muestra durante 40 segundos a 20 °C y luego enjuagando la muestra con agua desioni-
zada durante 20 segundos a la misma temperatura. La Figura 4.4a muestra el resultado
de este paso.

Una vez transferido el patron deseado, se lleva la muestra a realizar el proceso de
grabado. Para ello se utiliza un ataque por haz de iones (lon Beam Etching IBE) 4Wa-

ve, el cual utiliza iones de argdén para remover el material de la superficie. La presién de
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(d)

(b)

sustr:ItGo Sustrat

(e) (f) ()

Figura 4.3: Diagrama esquemadtico de los pasos involucrados en la primera etapa del proceso de
litograffa: (a) Pelicula inicial, (b) recubrimiento con fotoresina, (c¢) hornado suave, (d) exposicién
a través de una mdscara utilizando luz UV, (e) revelado para eliminar las dreas expuestas, (f)
grabado de las dreas seleccionadas y (g) patrén final luego de la limpieza.

trabajo es de 0.3 mTorr. Los iones son acelerados con un potencial de 200V e inciden
sobre la muestra en rotacién con un angulo de 10° para evitar el re-depdsito. El tiem-
po de ataque se define a través del seguimiento del proceso con un espectrémetro de
masas de iones secundarios, Hiden SIMS. La tasa de grabado es de aproximadamente
1 min/nm para quitar todo el platino innecesario. Luego, se elimina la fotoresina res-
tante con acetona y agua desionizada. Los resultados finales de este paso se observan

en las Figuras 4.4b y 4.4c.

(a)

Figura 4.4: Tmégenes del dispositivo tras las distintas etapas del primer paso de litograffa: (a)
Estado del dispositivo antes del proceso de grabado, mostrando el sustrato y la fotoresina. (b)
Dispositivo tras grabado, con el patrén inicial formado. (¢) Estado final del dispositivo tras la
limpieza, con el patréon definido y listo para las etapas siguientes.

4.2.2. Segunda etapa: Evaporacion de la capa aislante SiO,

En este paso, se empled un proceso de lift-off, una técnica utilizada para depositar
material inicamente en dreas definidas previamente, evitando la necesidad de graba-
dos posteriores. El lift-off consiste en aplicar una capa de material sobre un patrén
predefinido con resina fotosensible. Una vez depositado el material, la resina se elimina
mediante un solvente, llevandose consigo las areas no deseadas del material depositado

y dejando unicamente el patrén definido. Se depositaron 200 nm de SiOs.
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El proceso se esquematiza en la Figura 4.5. Primero es necesario generar el perfil
de lift-off de manera que, tras el depdsito, quede una ventana por la que el ataque
quimico final pueda eliminar la fotoresina remanente. Este ventana se produce con
una fotoresina LOR 3A, la cual es un solvente no polar, por lo que primero debe
aplicarse un primer de HMDS (hexametildisilazano) para que se adhiera bien a la
superficie de la muestra. El primer se deposita mediante spin coating a una velocidad
de 7000 rpm durante 40 segundos, con una aceleracién de 4000 rpm /seg. Posteriormente,
se realiza un recocido suave a 115 °C durante 60 segundos en un proceso conocido como
silanizacién. A continuacién, se deposita la fotoresina LOR 3A mediante spin coating a
una velocidad de 7000 rpm durante 40 segundos, con una aceleraciéon de 4000 rpm/seg.
Luego se realiza un recocido suave a 140°C durante 120 segundos, obteniendo asi la
primera capa del perfil de lift-off, con un grosor de 250 nm. Posteriormente, se aplica
una tercera capa de fotoresina S1813 con un grosor de 900 nm y se ilumina utilizando
la méscara correspondiente, siguiendo el mismo procedimiento descrito en la etapa
anterior. El paso de revelado requiere un tiempo adicional de 60 segundos para revelar
tanto la fotoresina como el LOR 3A. La Figura 4.6a muestra cémo queda este paso.
En los bordes se observa la linea negra de la fotoresina junto con una linea rosada que
corresponde a la ventana producida por el LOR 3A. El depdsito de SiO, se realiza
mediante la técnica de RF-sputtering utilizando un equipo Kenosistec KS400HR, un
blanco de Si 'y plasma de Ar™ y O, con una presién total de 3x 1072 mbar y una potencia
de 200 W. Para la remocién de la fotoresina remanentes, se utiliza un removedor 1165
que permite ser calentado a 80°C sin riesgos a diferencia de la acetona. Los resultados

finales se observan en las Figuras 4.6b y 4.6c¢.

4.2.3. Tercera etapa: Evaporacion del heater y los contactos
de Au

En este paso, se empled el mismo proceso de lift-off que la etapa anterior pero
iluminando con la mascara correspondiente. El depdsito de Au se realizé mediante la
técnica de depdsito por evaporacién con un haz de electrones con un equipo PLASSYS
MEB 400S. Se deposit6 primero una fina capa de Ti de 10 nm para mejorar la adhesion

y luego 150 nm de Au. El resultado final se observa en las Figuras 4.7b y 4.7c.
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Figura 4.5: Diagrama esquemético de las etapas posteriores del proceso de microfabricacién
que incluyen lift-off y evaporacién: (a-g) Recubrimiento y horneado suave de las capas del primer
HDMS, LOR 3A y la fotoresina. (h) Exposicién de la fotoresina con luz UV. (i) Revelado. Se
muestra un corte para visualizar la ventana creada por el LOR 3A. (j) Depésito del material
deseado mediante evaporacién. (k) Proceso de lift-off para retirar las capas sobrantes y obtener
el patrén final.

HEATER C3L5
HEATER C4LS

(a) Resinado (b) Evaporacién y lift-off (c) Final

Figura 4.6: Imégenes del dispositivo tras las distintas etapas del segundo paso del proceso de
microfabricacién: (a) Estado inicial del dispositivo, mostrando las capas base antes del proceso
de evaporacién. (b) Dispositivo tras evaporacion y limpieza, con el patrén parcialmente definido.
(¢) Estado final del dispositivo, donde se observa el patrén completamente formado.

(a) Resinado (b) Evaporacién y lift-off (c) Final

Figura 4.7: Imdgenes del dispositivo tras las distintas etapas del tercer paso del proceso de
microfabricacién: (a) Estado inicial del dispositivo, mostrando las capas base antes del proceso
de evaporacién. (b) Dispositivo tras evaporacién y limpieza, con el patrén parcialmente definido.
(¢) Estado final del dispositivo, donde se observa el patrén completamente formado.



Capitulo 5

Efecto de tensiones inducidas por

sustratos en YIG

“Cuando no se tiene el coraje de vivir como se piensa, se
termina por pensar como se vive”

— Victoria Ocampo

El crecimiento epitaxial de peliculas delgadas sobre diferentes sustratos induce ten-
siones debido al desajuste de pardmetros de red (mismatch) entre el material y el
sustrato. Este desajuste, que puede variar en magnitud y signo segun los materiales,
impacta tanto en las propiedades estructurales como en las magnéticas y de transporte
de espin. En este capitulo se presentan los resultados del estudio sobre los efectos de
las tensiones inducidas por los sustratos en propiedades de interés en bicapas Pt/YIG.
Se examind como las tensiones de red y las anisotropias inducidas por los sustratos
afectan la estructura cristalina y las propiedades magnéticas de las peliculas de YIG.
Ademas, se evalué cémo estas variaciones estructurales y magnéticas influyen en los

mecanismos de transferencia y conversion de corrientes de espin.

5.0.1. Caracteristicas de las muestras utilizadas

La investigacién se llevé a cabo en dos conjuntos de bicapas de Pt/YIG crecidas
sobre diferentes granates de gadolinio-galio monocristalinos. Se depositaron peliculas
delgadas epitaxiales de YIG con espesores que varian entre 4nm y 110 nm, mediante
PLD, sobre sustratos de GGG [111] 0 SGGG [111] como se explicé en la Seccién 4.1.1. El
Pt, con un espesor de 8 nm, se deposito ex situ bajo condiciones de alto vacio mediante

la técnica de sputtering en el Centro Atémico Bariloche a temperatura ambiente.
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5.1. Caracterizacion de composicion y estructura

5.1.1. Influencia del desajuste de parametros de red en la es-

tructura

Se comenzod evaluando la influencia del desajuste de parametros de red entre el
YIG y los sustratos utilizados antes del depdsito de la capa de Pt. El desajuste de red,
definido como 7 [137], determina si es posible formar interfaces heteroepitaxiales y se

calcula como:

dy —d,

S

" x 100, (5.1)

donde d}, y dgs son los parametros de red en el plano de la pelicula bulk y el sustrato,
respectivamente. Para que una pelicula crezca de manera epitaxial,  debe ser tipica-
mente menor a 5 %. La Tabla 5.1 muestra los valores de los pardmetros de red del

material bulk y de n para los materiales empleados en este capitulo.

Material Parametro de red [A] 7 [%] 265, [°]

YIG 12.376 [90] 51.087
GGG 12.383 [96] -0.06  51.056
SGGG 12.480 [138] -0.83  50.631

Tabla 5.1: Pardmetros cristalogréificos de los materiales bulk estudiados en este capitulo. Se
presentan el pardametro de red, la deformacién relativa y el angulo de difraccién correspondiente
al pico [444].

Considerando que el desajuste presenta el mismo signo pero magnitudes diferentes,
se realizaron mediciones mediante difraccién de rayos X para determinar los valores
del pardmetro de red en funcién del espesor y de las distintas series de muestras. La
Figura 5.1 presenta un ejemplo del difractograma de rayos X (w — 26) obtenido para
peliculas delgadas de YIG depositadas sobre sustratos de GGG y SGGG. Se observan
los picos correspondientes al plano [444] de YIG, junto con los picos caracteristicos
de los sustratos GGG y SGGG, sin evidencia de picos asociados a fases de impurezas
ni a otras orientaciones cristalograficas. Esto confirma que las peliculas crecieron con
alineacién epitaxial y orientacién preferencial [111]. La alta calidad y homogeneidad de
las peliculas se evidencian por la presencia de oscilaciones de Laue, que se manifiestan
como una serie de picos satélite alrededor de la reflexion principal de la pelicula [139].

Para analizar la estructura cristalina de las peliculas y evaluar las tensiones indu-

cidas por los sustratos, se utilizé la ley de Bragg para interpretar los datos de XRD:
2dsin = nA, (5.2)

donde d es la distancia entre planos de difraccién, 6 es el angulo de incidencia de

los rayos X, n es el orden de la reflexion y A es la longitud de onda de la radiacion
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Figura 5.1: Detalle de patrones de difracciéon w—26 de peliculas de YIG crecidas sobre sustratos
GGG y SGGG.

incidente. El pico [444] se ajusté utilizando una funcién pseudo-Voigt, lo que permitid
determinar con precision la posicién de su maximo para todas las peliculas de YIG. En
base a estos resultados, se calcularon las deformaciones fuera del plano €, respecto al
material bulk empleando la siguiente ecuacién [(1]:

d{n —djy;  sinfiy —sin 0144

€ = = , (53)

d1 11 sin 6){44

donde d{n y d°,, son las distancias interplanares asociadas a la direccién [111] co-
rrespondientes a los films y al material bulk, respectivamente, mientras que 9144 (65,4)
representan la posicién angular del pico [444] del film (bulk). A partir de estos datos,
se calculd la deformacion perpendicular €, para todas las peliculas delgadas de YIG,
empleando los picos de difraccién [444], como se muestra en la Figura 5.2. Este enfo-
que, basado en los angulos 9144 y 0%,,, es particularmente 1itil ya que permite calcular
la deformacién fuera del plano incluso si la celda unitaria presenta distorsiones que se
desvien de la estructura cubica ideal. En la Figura 5.2, los puntos iguales corresponden
a muestras de una misma serie de crecimientos, mostrando las diferencias en la defor-
macién entre traccién (zona azul) y compresiéon (zona gris) dependiendo del tipo de

sustrato.

Teniendo en cuenta la tension biaxial inducida por el sustrato y asumiendo que
la deformacién en el plano es coherente con esta, el coeficiente de Poisson (v = 0,29
[140]), que relaciona la deformacién transversal con la longitudinal, permite calcular la

deformacion perpendicular esperada a partir de la deformacién paralela:

ds_db
dy

€L = —2ve = —2v

(5.4)

Los valores calculados son €., = —0,03 % ¥ €1s00q = —0,49 %, los cuales se re-
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Figura 5.2: Gréfico de la deformacién perpendicular (e; ) medida mediante XRD en funcién
del espesor de las peliculas de YIG depositadas sobre distintos sustratos (GGG y SGGG).

presentan como lineas punteadas en la Figura 5.2. Estos valores se comparan con las
deformaciones fuera del plano obtenidas experimentalmente a partir de los datos de
XRD. En todos los casos, se esperaria una deformacién por compresion fuera del plano.
Sin embargo, los resultados muestran que €, es positiva en el caso del GGG, lo que
confirma que, para este sustrato, la tensién en las peliculas de YIG es opuesta a lo
esperado. Por otro lado, la tendencia observada en el caso del SGGG muestra una de-
formacion por compresion, en concordancia con las predicciones basadas en la relacion
de Poisson. Esto sugiere que las diferencias en los desajustes de red provocan mayores
distorsiones en las peliculas de YIG depositadas sobre GGG, en comparacién con las
depositadas sobre SGGG. Este comportamiento contrasta con lo esperado.

La comparacién de las deformaciones en la direccién perpendicular al plano (OOP)
en la Figura 5.2 también muestra que, en el caso del sustrato SGGG, un aumento en
el espesor de la pelicula genera una deformacion més débil en esta. Este resultado es
consistente con la naturaleza interfacial de la tension producida por el desajuste de la
red, que se relaja progresivamente a medida que la pelicula se vuelve mas gruesa.

Para evaluar el grado de coherencia y tension en el plano de las peliculas de YIG,
se realizaron mapas de espacio reciproco (RSM) [I411] mediante XRD, centrados en
los picos de difraccién de la pelicula y el sustrato. Los RSM proporcionan informa-
cién detallada sobre la tension en el plano y la relajacion de las peliculas al medir
la distribucion de intensidad en un rango angular alrededor de un pico de difraccion
especifico. Esto permite identificar desajustes de red entre la pelicula y el sustrato, asi
como determinar si la pelicula mantiene coherencia con el sustrato o ha comenzado a
relajarse.

La Figura 5.3 muestra estos mapas de RSM para las muestras YIG(14nm)//GGG
v YIG(20nm)//SGGG. Se observan los picos correspondientes al plano [486] del YIG y

los respectivos picos del sustrato, permitiendo evaluar la calidad cristalina y la alinea-
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cién epitaxial. Los colores indican la intensidad de la senal, mostrando la distribucion
de la densidad de difraccion en funcién de los vectores reciprocos Q1 y ). En estos
mapas, la posicion relativa de los picos correspondientes al sustrato y la pelicula indica

el estado de tension en el plano.
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Figura 5.3: RSM obtenidos a temperatura ambiente de las peliculas epitaxiales de YIG crecidas
sobre sustratos (a) GGG (ESP-16nm) y (b) SGGG (FR-20nm)

Los RSM muestran que todas las capas de YIG tienen practicamente el mismo
Q| que los sustratos correspondientes. Esto implica que el espaciamiento interplanar
paralelo a la pelicula d‘f es igual al del sustrato dﬁ . En consecuencia, el valor de la
deformacion en el plano, €, que es igual a 0.06 % para GGG y 0.84 % para SGGG,
es consistente para todas las muestras. Sin embargo, los dngulos de dispersion fuera
del plano, Q, difieren en posicién segiin las condiciones del sustrato de las respectivas
muestras. En particular, el Q; en SGGG es significativamente menor que en GGG.

Esta diferencia en el espaciamiento interplanar fuera del plano de las peliculas YIG,
en relacién con los sustratos, indica la presencia de una distorsién romboédrica [55, 111].
Esta distorsion puede cuantificarse mediante el angulo de distorsion «, que representa
el dngulo entre las caras de la celda unitaria a lo largo de la direccién [111] como se
ilustra en la Figura 5.4a. Asumiendo que las peliculas crecen de manera coherente a
lo largo de su espesor, y sustituyendo los valores estimados del parametro d; a partir
de la ecuacion de Bragg estandar para el pico [444], es posible calcular « utilizando la

relacién propuesta por [55]:

V2sin (%)dL —d,. (5.5)

Los resultados obtenidos se muestran en la Figura 5.4b.

Por otro lado, observando la Figura 5.4c donde se grafica la distancia interplanar
perpendicular (df,,) medida mediante XRD en funcién del espesor de las peliculas de
YIG sobre GGG y SGGG no se encontré una relacién directa entre df;44 y el espesor

de las peliculas, lo que sugiere que d£44 es altamente sensible a las condiciones de
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Figura 5.4: (a) Representacion geométrica de la distorsién romboédrica [112]. (b) Angulo de
distorsién romboédrica calculado para cada pelicula. (¢) Distancia interplanar perpendicular (d )
en funcién del espesor de las peliculas de YIG sobre GGG y SGGG. (d) Relacién volumétrica
relativa (Vs — V4,)/V5) en funcién del espesor de las peliculas de YIG depositadas sobre GGG
y SGGG. (e) Simulacién de la distorsion cristalina de las peliculas con dngulos exagerados para
destacar las diferencias.

crecimiento. En esta figura la linea discontinua verde indica el valor esperado para el
material bulk, destacando las variaciones inducidas por las tensiones epitaxiales en los
sustratos.

El volumen de la celda unitaria se puede calcular a partir de las distancias inter-

planares obtenidas y el angulo «a, considerando la simetria cristalina y las posibles
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distorsiones inducidas por el sustrato:

Vi = div/1 — 3cos? a + 2 cos3 a, (5.6)

donde d; se calculé tomando en cuenta la distorsiéon romboédrica como:

48 sin® av + 96 cos? v — cos
(1 —3cos? a+ 2cos? )

d% = di44 (5.7)

El volumen de la celda unitaria no se conserva como se ve en la Figura 5.4d, que
grafica la relacién volumétrica relativa al bulk ((V; —V4)/V,) en funcién del espesor de
las peliculas de YIG depositadas sobre GGG y SGGG. Esta expansién observada en
las peliculas de YIG ya ha sido reportada en estudios previos sobre GGG. Por ejemplo,
Sokolov et al. [113] documentaron una distancia interplanar en la direccién [111] que
era un 1.2 % mayor a lo esperado para una pelicula pseudomorfica estequiométrica de
YIG, y atribuyeron el resultado de la distorsién romboédrica a la presencia de vacancias
de hierro en posiciones octaédricas. En el presente estudio, se observaron distorsiones
volumétricas de hasta 10 % en GGG, mientras que en SGGG la distorsién no superd
el -2 %. Otros estudios [69, | han relacionado esta expansién o contraccién con
defectos de tipo antisitios en posiciones de itrio. Los antisitios son defectos puntuales
en los cuales un ion ocupa un sitio cristalografico distinto al que le corresponde. En el
caso de YIG, estos defectos ocurren cuando un ion de hierro ocupa un sitio destinado al
itrio, lo que altera la simetria local y puede inducir tensiones adicionales en la estructura
cristalina.

Como conclusién, aunque un desajuste menor deberia favorecer una estructura mas
homogénea y reducir las tensiones en las peliculas de YIG crecidas sobre GGG, los
resultados obtenidos contradicen esta expectativa. A pesar de que el GGG presenta
un desajuste mas favorable en comparacion con el SGGG, el parametro de red medido
para las peliculas de YIG sobre GGG revela mayor discrepancia. Esto indica que otros
factores, ademas del desajuste de parametros de red entre la pelicula y el sustrato,
desempenan un papel determinante en las tensiones y distorsiones observadas en la

estructura cristalina.

5.1.2. Influencia de la temperatura de crecimiento en la es-

tructura

Hasta ahora, el calculo de la deformacion en las peliculas se ha realizado conside-
rando unicamente el desajuste de red entre el sustrato y la pelicula que crece sobre él.
Sin embargo, dado que las peliculas se depositan a altas temperaturas y posteriormente

se enfrian en una atmédsfera de oxigeno, las diferencias en los coeficientes de expansion
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térmica entre los materiales pueden inducir tensiones adicionales durante el proceso de
enfriamiento.

El YIG presenta un coeficiente de expansién térmica mayor (1,05 x 107> K1 [145])
que los sustratos GGG (8,18 x 107 K1 [133]) y SGGG (8,55 x 1076 K~! [133]). Esto
implica que, a las altas temperaturas de crecimiento, el desajuste de red entre el YIG y
el sustrato se amplifica, lo que podria conducir a la formacion de defectos estructurales
como vacancias o antisitios durante el enfriamiento.

Para analizar el efecto de estas tensiones inducidas durante el crecimiento de las
peliculas, se llevaron a cabo mediciones de XRD simulando el proceso. Estas mediciones
se realizaron utilizando una placa caliente y un domo Anton Paar DHS 1100, que
permitié calentar las muestras hasta 800°C mientras se registraban difractogramas
XRD y mapas de espacio reciproco.

En la Figura 5.5a se presenta la evolucion del difractograma XRD para una pelicula
de YIG(20nm) sobre SGGG al variar la temperatura. El cambio en la posicién y forma
de los picos refleja la evolucion térmica de las tensiones residuales y la expansion
térmica. El andlisis de los picos permite observar cémo cambia el parametro de red
perpendicular (d, ) con la temperatura. Por otro lado, la Figura 5.5b muestra la relacién
lineal obtenida entre d, y la temperatura para la misma muestra, lo que facilita la
obtencion de los coeficientes de expansion térmica del film y del sustrato. Los datos
muestran la expansion térmica y su relacion con las tensiones epitaxiales en las pelicula
de YIG//SGGG.

La Figura 5.5¢ muestra los RSM medidos alrededor de los picos [486] de las peliculas
de YIG crecidas sobre GGG y SGGG. En estos mapas, se observa que ) es consistente
entre la pelicula y el sustrato, lo que indica que las peliculas permanecen coherentes en
el plano. Sin embargo, (), difiere significativamente entre las muestras, lo que refleja las
tensiones inducidas por la diferencia en los coeficientes de expansién térmica durante
el enfriamiento.

La deformacién total en ¢, puede dividirse en dos contribuciones principales: la
deformacién inicial por el desajuste de red a la temperatura de crecimiento y la defor-

macién térmica adicional al enfriar. Siguiendo la Ecuacion 5.4 se puede proponer:

Vds_db—l— Ax
db 1—v

€1 = €1, + €termico = —2 AT, (5.8)
donde Aa = af — ag es la diferencia entre los coeficientes de expansién térmica lineal
de la pelicula (af) y del sustrato (ag); AT = 300K — Terecimiento €S €l cambio de
temperatura desde el crecimiento hasta temperatura ambiente. El factor 1 — v ajusta
la deformacién térmica para considerar la interaccion con las restricciones laterales
debido al sustrato. A continuacion se muestran en la Tabla 5.2 los resultados obtenidos

a partir de los ajustes lineales de todas las muestras:
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Figura 5.5: (a) Espectros de XRD en escala semilogaritmica para una pelicula de YIG(FR-
20nm)//SGGG, medidos a diferentes temperaturas. (b) Evolucién del pardmetro de red («) tanto
en las peliculas como en los sustratos. (c) RSM obtenidos a diferentes temperaturas intermedias.

Sustrato Espesor Qg Qy €termico  €n Etotal

[nm] (K™ K™ (][] [%]
GGG-ESP 16 6.29x107°% 9.86x107°® 0.32 -0.02 0.30
GGG-AR 100 7.85x107% 9.33x10°% 0.13 -0.03 0.11
SGGG-FRO2 20 6.96x10°° 1.04x107° 0.31 -0.48 -0.16

Tabla 5.2: Coeficientes de expansion térmica y deformaciones relativas en peliculas delgadas
de YIG sobre diferentes sustratos. Se presentan el coeficiente de expansién térmica del sustrato y
de la pelicula medido por XRD, la deformacién inducida por diferencias térmicas, la deformacién
debido al desajuste de pardametros de red y la deformacion total.

Aunque el desajuste de red entre el GGG y la pelicula es menor en comparacion con

otros sustratos, las tensiones asociadas a la diferencia en los coeficientes de expansion

térmica tienen un impacto significativo en la deformacién final durante el enfriamiento.

Esto explica por qué, en las peliculas crecidas sobre GGG, se observa una tendencia
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contraria a lo esperado: una deformacién por traccion en la direccién perpendicular,
como se mostrd en la Figura 5.2. Este efecto es particularmente evidente en peliculas
delgadas, donde la ausencia de relajaciones permite que las tensiones térmicas dominen.

Se concluye que, aunque el mayor parametro de red del GGG deberia inducir una
deformacién compresiva en la direccién perpendicular debido al desajuste inicial, la
diferencia entre los coeficientes de expansién térmica (ay > «y) provoca que, al enfriarse,
la pelicula se contraiga mas que el sustrato. Esto genera una deformaciéon final por

traccién, contraria al efecto esperado exclusivamente por el desajuste de red.

5.1.3. Analisis de composicién y estructura mediante Micros-

copia Electronica de Transmision de Alta Resolucion

Es importante senalar que la técnica de rayos X, aunque util para caracterizar
parametros estructurales globales, no es lo suficientemente sensible para analizar los
detalles de la estructura cristalina cerca de la interfaz con el sustrato. Esto se debe a
que las mediciones promedian la informacion a lo largo del espesor de la pelicula, lo
que limita la deteccion de variaciones locales. Para realizar un analisis mas detallado,
se emplearon técnicas avanzadas de microscopia electrénica. En particular, se adqui-
rieron imagenes de Microscopia Electrénica de Transmisiéon en modo de Barrido de
Alta Resolucién con detector de Campo Oscuro Anular de Angulo Alto (HRSTEM-
HAADF) para examinar directamente los defectos a nivel atémico. Ademas, esta técni-
ca se complementé con Espectroscopia de Dispersién de Electrones (EDS), que pro-
porciona informacion sobre la composicion estequiométrica de los elementos presentes
en las peliculas. De este modo, el analisis estructural obtenido mediante microscopia
electrénica complementa los resultados obtenidos por rayos X.

Para estos estudios, se prepard una serie de peliculas de YIG /Pt en secciones trans-
versales para su observacién en un microscopio electréonico de transmision por medio
de FIB (Focused Ion Beam) en equipos Dual Beam Helios 650 de Thermofischer. La
estructura cristalina y el anélisis de la interfaz se llevaron a cabo utilizando HRSTEM-
HAADF. Esta caracterizacion se realizé en un FEI Titan G2 que opera de 80-300 keV
con correccion de aberraciones en lente condensadora. Utilizando EDS, microscopia
electrénica de transmisién de alta resolucién (HRTEM) y en modo de Barrido (STEM).

A pesar de las tensiones discutidas previamente, la excelente calidad cristalina de las
peliculas de YIG se puede apreciar en las imagenes de STEM-HAADF con correccion de
aberracién, como se muestra en la Figura 5.6. Estas imagenes corresponden a peliculas
crecidas sobre sustratos GGG (FR) y SGGG (FR), y muestran la estructura en capas
y la calidad de la interfaz entre el sustrato, la pelicula de YIG y el recubrimiento
de Pt. También revelan interfaces nitidas y bien definidas entre la pelicula y el Pt,

confirmando la calidad del crecimiento del metal a pesar de ser realizado ez situ.
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Figura 5.6: Imdgenes STEM-HAADF de secciones transversales de peliculas de YIG con re-
cubrimiento de Pt. (a) YIG(FR-66 nm)//GGG. (b) YIG(FR-44nm)//SGGG.

La Figura 5.7a presenta una imagen de HRTEM que permite observar con mayor
detalle la estructura cristalina de las peliculas. El patrén de difraccién de electrones
(Figura 5.7b) muestra que las peliculas estan orientadas a lo largo del eje de la zona
[1-10], con la direccién [111] fuera del plano. Este patrén confirma tanto la naturaleza
epitaxial como la alta cristalinidad de las peliculas de YIG crecidas sobre sustratos de
GGG y SGGG. La Figura 5.7c muestra un esquema de la celda unitaria de YIG pro-
yectada a lo largo de esta misma direccién. En el esquema, los a&tomos de Fe en sitios
octaédricos (Oh) y tetraédricos (Td) estan representados en azul y verde, respectiva-
mente, mientras que los atomos de Y aparecen en gris. Las imdgenes STEM-HAADF
con resolucion atémica, presentada en la Figura 5.7d, revela la estructura de YIG a
escala atomica. Los cuadrados punteados rojos en las Figuras 5.7a y 5.7d corresponden
a la celda unitaria de YIG, lo que confirma la alta calidad cristalina de las peliculas a

pesar de la complejidad de la estructura.

Por otra parte, la capa de Pt mostré una estructura policristalina tipica sin una
orientacién preferida como se ve en la Figura 5.8. En esta figura, en la regién inferior,
se observa la estructura periddica de la pelicula YIG con una cristalinidad claramente
definida, mientras que la capa superior (mds brillante) corresponde al Pt. Se puede ver
la nitidez de la interfaz y la continuidad de ambas capas. La constante de red de la capa
de Pt fue 3.92 A, que también concuerda bien con el valor informado en la literatura
[146].

Se realizaron espectros de EDS en las muestras para confirmar su estequiometria.
Los perfiles obtenidos muestran la distribucion atomica relativa de Y, Fe, O, Gd y Ga a
lo largo de la direccién del espesor. Se observa un cambio en la composiciéon quimica a
medida que se aproxima al sustrato, particularmente en los elementos Gd y Ga, que co-
rresponden al material del sustrato. En las muestras YIG//SGGG, la relacién Y/Fe es

de aproximadamente 0,6, en concordancia con el valor nominal esperado. No obstante,
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Figura 5.7: (a) Imagen STEM-HAADF con resolucién atémica de una pelicula de YIG crecida
sobre SGGG, vista a lo largo de la direccién cristalografica [111]. (b) Patrén de difraccién corres-
pondiente, mostrando los planos cristalograficos principales. (¢) Esquema de la celda unitaria de
YIG, proyectada a lo largo de la direccién [1-10]. Los dtomos de Fe en sitios octaédricos (Oh) y
tetraédricos (Td) estdn representados en azul y verde, respectivamente, mientras que los dtomos
de Y se indican en gris. (d) Ampliacién de la imagen STEM-HAADF con la estructura atémica
superpuesta. La celda unitaria de YIG se resalta con una linea punteada roja.

en las muestras YIG//GGG se detecta un ligero exceso de itrio, con una relaciéon Y /Fe
de aproximadamente 0,8, como se muestra en la Figura 5.9. Esta desviacion es consis-
tente con la expansion del volumen observada y no se habia informado previamente,

a pesar del hecho de que muchos estudios han mostrado patrones de XRD similares

[55, 108, 116, 147].

5.1.4. Analisis de las tensiones locales a partir de las imagenes

HRSTEM

Para extraer informacion sobre la deformacién local de la muestra, se generaron
mapas cuantitativos de deformacién en las interfaces pelicula/sustrato utilizando el
programa Geometric Phase Analysis (GPA) [118] a partir de las imagenes STEM-

HAADF. La deformacién de la pelicula se estima como variacion relativa respecto a la
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Figura 5.8: Imagen STEM-HAADF de alta resolucién que muestra la interfaz entre la pelicula
de YIG depositada sobre SGGG y una capa superior de Pt.
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Figura 5.9: Espectros de EDS obtenidos mediante STEM para peliculas delgadas de YIG
crecidas sobre diferentes sustratos. (a) YIG(FR-31nm)//GGG. (b) YIG(FR-44nm)//SGGG.

red cristalina del sustrato. En este caso:

ds — dy

€f/s — d (59)

El perfil mostrado en las Figuras 5.10d y 5.10h corresponde a la deformacién promedio
en cada linea vertical, siguiendo la direccion de las flechas indicadas en las Figuras 5.10a
y 5.10e, obtenidas a partir de las imagenes GPA. Los mapas resaltan la distribucion
de deformaciones a lo largo de la pelicula y la interfaz con el sustrato, evidencian-

do una deformacién homogénea en el plano de crecimiento. Los datos revelan que las
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peliculas YIG//GGG exhiben una deformacion por traccién promedio de €5 =2 %,
mientras que las peliculas YIG//SGGG presentan una deformacién ligeramente com-
presiva, alcanzando un méximo de e /-1 % cerca de la interfaz pelicula-sustrato.
Esta deformacién compresiva se relaja progresivamente hacia un parametro similar al

sustrato a partir de los 10 nm.

E[%]

YIG/SGGG

566G IG i

£[%]

=1 (] 0 ] EL]
nm

(e) TEM (£) (g) (h) Promedio

Figura 5.10: (a,e) Imdgenes STEM-HAADF de alta resolucién que muestran la interfaz entre
la pelicula de YIG y el sustrato. (b,f) Mapas GPA de la deformacién en la direccién paralela a
la pelicula (¢)) (c,g) Mapas GPA de la deformacién en la direccién perpendicular a la pelicula
(€1). (d,h) Perfiles promedio de la deformacién (e y €1) obtenidos de los mapas GPA en (b-c,

f-g).

Estas deformaciones son consistentes con los resultados obtenidos mediante XRD
discutidos en la Seccién 5.1.1. A pesar del mayor desajuste de red inicial, las peliculas
depositadas sobre SGGG muestran tensiones mas débiles que las crecidas sobre GGG.
Esto puede explicarse por una mayor capacidad de relajacién en las peliculas sobre
SGGG, que se manifiesta en la transicién de una deformacion ligeramente compresiva
cerca de la interfaz a un estado relajado a medida que aumenta la distancia desde
el sustrato. Este comportamiento sugiere que las tensiones inducidas por el desajuste
inicial en SGGG se alivian mas eficientemente. En contraste, las peliculas sobre GGG
mantienen un estado de tensién por tracciéon mas uniforme, lo que indica una mayor
coherencia en toda la pelicula y una menor capacidad de relajacion. Este contraste
en las tensiones refleja la influencia directa del desajuste de red y las propiedades
mecanicas de cada sustrato sobre la deformacion final de las peliculas de YIG.

Por otro lado, el andlisis de ¢, que resulta cercano a cero, indica que las tensiones
en esta direccién son coherentes con las caracteristicas de sus respectivos sustratos, en

concordancia con los resultados obtenidos a partir de los RSM.
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Por completitud, se realizé un anélisis de la deformacién a lo largo de toda la estruc-
tura, desde el sustrato hasta la capa de Pt para estudiar la influencia de este ltimo. La
Figura 5.11 presenta los mapas de deformacion correspondientes, en los que se observa
la distribucion de las tensiones en funcién de la posicion relativa dentro de la estruc-
tura. La linea azul sélida indica el valor esperado para una estructura completamente
relajada. Aunque en este andlisis la resolucién espacial es menor, permitiendo visualizar
la pelicula completa, la Figura 5.11h muestra que la pelicula depositada sobre SGGG
permanece mas relajada en la direccién perpendicular a la pelicula (e, ), mientras man-
tiene coherencia con el sustrato. En contraste, como se observa en la Figura 5.11d, la
pelicula crecida sobre GGG presenta mayores tensiones residuales a lo largo de toda la

direccion perpendicular, lo que indica una menor relajacion.
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Figura 5.11: (a,e) Imdgenes STEM-HAADF de alta resolucién que muestran la interfaz desde
el sustrato hasta la capa superior de Pt, atravesando la pelicula de YIG. (b,f) Mapas GPA de
la deformacién en la direccién paralela a la pelicula (¢ ). (c,g) Mapas GPA de la deformacién en
la direccién perpendicular a la pelicula (e ). (d,h) Perfiles promedio de la deformacién (e y €1 )
obtenidos de los mapas GPA en (b-c, f-g).

5.2. Caracterizacion magnética

Las tensiones estructurales y los efectos de interfaz presentados en la seccién anterior
influencian notablemente a las propiedades magnéticas del material depositado. Estas
propiedades son determinantes para el comportamiento funcional de los dispositivos en
aplicaciones espintronicas, particularmente en términos de dindmica de magnetizacién

y anisotropia magnética.
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Para estudiar estas caracteristicas, se emplearon técnicas avanzadas de caracteri-
zacion magnética. A través de técnicas de magnetometria se estudiaron las curvas de
magnetizacion y determinaron parametros clave como la coercitividad y la saturacion
en distintas direcciones cristalinas, mientras que con FMR se utilizé para evaluar las
distintas técnicas de dinamica de magnetizacién y la anisotropia efectiva de las pelicu-

las.

5.2.1. Magnetizacion DC y ciclos de histéresis

Caracterizacion magnética mediante Magnetometria de Muestra Vibrante

(VSM) y magnetometria de Dispositivo Superconductor de Interferencia
Cuéntica (SQUID)

Es necesario caracterizar las propiedades magnéticas de saturacion para compren-
der el comportamiento intrinseco de las peliculas de YIG. Para lograrlo, se emplearon
técnicas de magnetometria. En particular, se analizaron las propiedades magnéticas
estaticas de las peliculas de YIG con el objetivo de facilitar el estudio posterior de
los experimentos de FMR y spin-pumping. Para llevar a cabo estas mediciones, se re-
gistraron los ciclos de magnetizacion M en funcién del campo magnético, utilizando
un magnetémetro de Dispositivo Superconductor de Interferencia Cuantica (SQUID)
Quantum Design MPMS-XL en Universidad de Zaragoza (UNIZAR) o un magnetéme-
tro de Muestra Vibrante (VSM) LakeShore 8600 en el Centro Atémico Constituyen-
tes (CAC).

Los ciclos de histéresis obtenidos al aplicar el campo magnético en el plano de las
muestras y medidos a temperatura ambiente se utilizaron para determinar la magne-
tizaciéon de saturacion (Ms). Las curvas presentadas en las Figuras 5.12a y 5.12b ya
han sido corregidas para eliminar la contribucién paramagnética del sustrato GGG
(x = 6,97 x 107%) 0 SGGG (x = 7,12 x 107%), medida previamente utilizando un
sustrato sin pelicula. A partir de estas medidas se obtuvo la magnetizacion de satura-
cién (Ms), calculada para cada muestra y utilizada en la Tabla 5.3 para determinar la
anisotropia fuera del plano (K, ).

Es importante tener en cuenta que, debido a la presencia de gadolinio en el sustrato,
aproximadamente el 99,96 % de la senal magnética total medida proviene del propio
sustrato. Por lo tanto, la correccién del sustrato debe realizarse con especial precaucién
para evitar errores en la interpretacion de la sefial proveniente de la pelicula. La linea
discontinua representa la magnetizacién de saturacién (M) del YIG en estado bulk.

Cabe destacar que, en algunos casos, la variacién respecto del valor esperado para
el material bulk alcanzé hasta un 10 %. Esta variacién se observé tanto en las medi-
ciones realizadas mediante VSM como en aquellas con SQUID. Se detectd, ademas,

una dispersion en los valores de Ms entre diferentes fragmentos obtenidos de una mis-
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ma muestra, cortada en multiples secciones. Esta variacién podria estar relacionada
con la existencia de una distribucién de campos efectivos dentro de la muestra, lo que
indicaria la presencia de regiones con distintos valores locales de Ms.

En este sentido, al realizar las mediciones es necesario equilibrar dos aspectos clave:

1. El area de la muestra debe ser lo suficientemente grande como para obtener un

valor promedio de Mg representativo, idealmente cercano al del material a granel.

2. Al mismo tiempo, el drea debe ser tal que la senal correspondiente al YIG se man-
tenga dentro del rango de mayor sensibilidad del equipo de medida. Por ejemplo,
en el caso del VSM, la senal proveniente del YIG se encontraba en el orden de
los pemu, mientras que la del sustrato alcanzaba varios cientos de pemu. Afortu-
nadamente, el YIG presenta un campo de saturaciéon muy pequeno, como puede
observarse en las Figuras 5.12a y 5.12b (menos de 1 Oe en muestras delgadas),
lo que permite trabajar con campos bajos y minimizar asi la contribucion del

sustrato, aprovechando el rango més sensible del instrumento.

En este caso, ademas, se utilizaron fragmentos de muestra cortados con lapiz de
diamante, lo que genera bordes irregulares debido a la orientacién cristalina (111) del
sustrato. Por ello, se considera la posibilidad de que el area efectiva de la muestra haya
sido sobreestimada, lo que podria explicar la obtencién de valores de magnetizacion
inferiores a los esperados.

Teniendo en cuenta estas consideraciones, los valores de Mg obtenidos se grafi-
can en la Figura 5.12c normalizados por el area de la muestra. Este andlisis permitio
determinar la My intrinseca del material y evaluar la posible presencia de una ca-
pa muerta (es decir, una regién con magnetizaciéon nula), representada por el espesor
critico tg. Este fenomeno podria deberse, por ejemplo, a la interdifusién de atomos
de Ga y Fe entre el sustrato y la pelicula. El analisis de la pendiente arrojé un valor
de Mg = 131 &+ 4emu/cm?® para el sustrato GGG y My = 129 + 18 emu/cm?® para el
SGGG. En ambos casos, este valor es ligeramente menor al reportado en materiales
bulk (139 emu/cm?) lo que serfa coherente con el aumento de volumen de la celda ob-
servado en GGG. Estas diferencias pueden atribuirse a las tensiones impuestas por el
sustrato sobre la pelicula afectando el volumen de la red y a la desalineacién de los
iones de hierro en las posiciones tetraédricas y octaédricas.

El ajuste lineal de los datos indicé la presencia de una capa magnéticamente mas
activa en la interfase, determinada a partir del cruce con el eje de abscisas en la Figura
5.12c. Para el caso del GGG, el resultado es tg = —2,1 + 0,1 nm, lo que sugiere una
interdifusién significativa entre el sustrato y la pelicula, como se ha reportado previa-
mente [144, 149-151]. De manera similar, para el sustrato SGGG, se observé un valor

de tp = —2,4 + 0,3nm. Este valor negativo de ¢, implica la existencia de una capa
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magnéticamente méas activa en la interfase entre el sustrato y la pelicula. Esta capa
puede atribuirse a un efecto de acoplamiento magnético en las capas finas entre la
pelicula y el sustrato resultando en un aumento de la magnetizacién en las interfases
o al aumento de la magnetizacion local debido a la interdifusién de gadolinio en las

primeras capas.
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Figura 5.12: Curvas de magnetizacién con campo aplicado en el plano de las peliculas de
(a) YIG//GGG y (b) YIG//SGGG para diferentes espesores. (c) Dependencia del momento
magnético total por unidad de drea A (m/A) en funcién del espesor de las peliculas de YIG
crecidas sobre GGG y SGGG.

Se encontrd que el campo coercitivo (H.) es menor a 1Oe en todas las muestras,
excepto en las peliculas con espesores mayores a 100 nm depositadas sobre SGGG. Esta
evolucion en los ciclos de histéresis para peliculas mas gruesas podria atribuirse al au-
mento de tensiones internas y a la presencia de regiones magnéticas con comportamien-
tos locales mas complejos. El aumento de H. sugiere un cambio en la microestructura
magnética, posiblemente relacionado con el crecimiento de dominios magnéticos mas
grandes o la aparicién de anisotropias locales inducidas por tensiones. Este comporta-
miento se encuentra bajo estudio para determinar con mayor precision los mecanismos

responsables.



5.2 Caracterizacién magnética 63

Caracterizacion magnética mediante Magnetémetro de Efecto Magneto-
Optico Kerr (MOKE)

Desafortunadamente, en configuraciones con campos externos perpendiculares al
plano, la contribucion paramagnética del sustrato a la senal total es mucho mayor que
los momentos magnéticos de las peliculas de YIG con espesores de 100 nm o menores.
Como resultado, lograr una eliminacién precisa de la senal del sustrato introduce inevi-
tablemente errores significativos en la medicién de los pardmetros magnéticos de YIG.
Para superar esta limitacion, se realizaron mediciones adicionales utilizando un mag-
netémetro de Efecto Magneto-Optico Kerr (MOKE) en geometria polar. Se empled un
microscopio MOKE de campo amplio, equipado con una fuente laser de 520 nm, para
adquirir los ciclos de magnetizacién en configuraciones OOP.

La Figura 5.13 presenta los ciclos de magnetizaciéon obtenidos en configuraciones
fuera del plano (OOP) y en el plano (IP) para peliculas de YIG depositadas sobre
sustratos GGG y SGGG. Ambas series de peliculas muestran una anisotropia de plano
facil efectiva, como lo indica la comparacion de las curvas OOP e IP. Sin embargo, una
disminucién significativa en el campo de saturaciéon observado en los ciclos OOP de
las muestras crecidas sobre SGGG sugiere la presencia de un término de anisotropia

magnética perpendicular considerable en estas peliculas.
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Figura 5.13: Ciclos de magnetizacién medidos mediante MOKE en configuraciones perpendi-
cular al plano (OOP, cuadrados negros) y en el plano (Direccién paralela al plano (IP), circulos
rojos). (arriba) YIG//GGG. (abajo) YIG//SGGG.

En particular, para las peliculas depositadas sobre SGGG, el campo de saturacién en
configuraciéon OOP se reduce a 700 Oe, mientras que en las peliculas depositadas sobre
GGG es de 1900 Oe. Esta diferencia en el comportamiento magnético es consistente
con la presencia de tensiones inducidas por el sustrato SGGG, que contribuyen a la
anisotropia magnética perpendicular. Ademas, estas observaciones coinciden con datos

reportados previamente [01], respaldando la correlacién entre las tensiones inducidas
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por el sustrato y el comportamiento magnético observado.

5.2.2. Analisis de la dinamica de magnetizacion por Resonan-

cia Ferromagnética (FMR)

Se realizaron mediciones de FMR para analizar las propiedades magnéticas dinami-
cas de las peliculas de YIG. Estas mediciones permitieron determinar parametros clave,
como la anisotropia magnética y el amortiguamiento, mediante el estudio de la varia-
cién angular del campo de resonancia en configuraciones tanto en el plano (IP) como
fuera del plano (OOP). Las mediciones se llevaron a cabo en peliculas de YIG de distin-
tos espesores y depositadas sobre diferentes sustratos (GGG y SGGG), con el objetivo
de evaluar como las tensiones inducidas y las caracteristicas del sustrato afectan los
parametros magnéticos del material.

Las mediciones de FMR se realizaron en peliculas de YIG con diferentes espesores.
La Figura 5.14 muestra un espectro tipico de FMR para una pelicula de YIG depositada
sobre GGG de un espesor de 31 nm. En el grafico se presenta la derivada de la senal de
absorcién de potencia respecto al campo magnético (dA/dH) como funcién del campo
aplicado H, medida a una frecuencia de 9.8 GHz con el campo orientado en el plano

de la muestra.
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Figura 5.14: Espectro de FMR de una pelicula de YIG//GGG con espesor de 31 nm, medido
a una frecuencia fija de 9.8 GHz con el campo magnético aplicado en el plano. Los puntos azules
corresponden a los datos experimentales, mientras que la linea punteada representa el ajuste de
la derivada de lorentziana.

Las muestras se rotaron fuera del plano, desde ¢y = 0° hasta ¢y = 180°, como se
ilustra en la Figura 5.15.

Midiendo el espectro para distintos angulos del campo magnético externo respecto al
plano de la muestra y ajustando la parte simétrica de la derivada Lorentziana (Ecuacién
3.5), se determinaron el campo de resonancia H,es y el ancho de linea AHpy gy para

cada muestra, angulo y frecuencia. En las muestras de YIG, el ancho de linea es tan
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Figura 5.15: Esquema del sistema de coordenadas esférico utilizado para describir las varia-
ciones angulares en experimentos de FMR. (Izquierda) Configuracién para variaciones fuera del
plano (OOP). (Derecha) Configuracién para variaciones en el plano (IP).

pequeno (AH,, = 2,50e, como se muestra en la Figura 5.14) que, en algunos casos,
se observa una superposicién de lineas Lorentzianas. Para estos casos, se empled una
suma de Lorentzianas para mejorar el ajuste, y aqui se reportan tnicamente aquellas

con la mayor constante simétrica, Agp,.

Usando un sistema de coordenadas esféricas se define:

H=H (cos ¢y, sin ¢y, 0) , (5.10)

—

M = M(aq, g, a3) = M (8in Oy cos gy, sin Oy sin ¢y, cos Oy - (5.11)

En el caso de una pelicula delgada, la energia libre F' planteada es [125]:
2

o 2 -
. ) (Mn) (Mx)
M- N-M-K,~ /2 g~/
9 e M2

=

F=-M-H+ (5.12)

donde el primer término representa la energia de Zeeman, que describe la interaccion
entre la magnetizacién (M) y el campo magnético externo (H). El segundo término
describe la energia de desmagnetizacién o anisotropia de forma, donde N es el tensor
desmagnetizante, el cual, para una pelicula delgada, presenta componentes anisotropi-
cos debido a su geometria. En este caso, el tensor de desmagnetizacion tiene dos com-
ponentes clave: 47 en la direccién normal a la pelicula y practicamente cero en las
direcciones dentro del plano. El tercer término representa la anisotropia perpendicular;
si K| es positivo, favorece una magnetizacién perpendicular (a lo largo de la direccién
normal a la pelicula), y si es negativo, favorece la magnetizacién dentro del plano. El

cuarto término representa la anisotropia uniaxial; que favorece una magnetizaciéon a lo
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largo del eje facil de magnetizacién (en este caso se coloca en el plano de la muestra).
A continuacién, se analizan los casos en los que se barre el campo externo en el

plano (IP) de la pelicula y cuando se hace fuera del plano (OOP) de la pelicula.

Variacion angular IP

Partiendo de la Ecuacion 5.12 y en la geometria de la Figura 5.15 de la derecha, la

energia libre quedaria:
F = —M H sin 0y cos (o — ¢n) + (27TM2 - KL) cos? Oy — Ky cos® gy sin? Oy (5.13)

Calculando los angulos de equilibrio para ¢y mediante derivadas:

_OF

0= —
00\

= —MH cos Oy cos (o — dn) — (27TM2 — KL) sin 20y — K, cos? ¢y sin 20y,
(5.14)
se obtiene el angulo de equilibrio #y; = 7 por lo que el vector magnetizacién yace en el

mismo plano XY que el campo. Por otro lado:

oF

0= —
Opn

= M H sin (¢ — ¢n) + Ky sin 2¢y. (5.15)
Obteniendo la ecuaciéon numérica para calcular las posiciones de ¢y

Utilizando las Ecuaciones 3.3 se llega a la relacion de dispersién:

2
(#) _ [H cos (QbM _ ¢H) + Hg + H, cos? ¢M] X (5.17)

[H cos (¢pm — ¢n) + Hy cos2¢y] .

En el caso de la muestra YIG(16 nm)//GGG, se realiz6 una variacién angular en el
plano para distinguir H, y evaluar su relevancia en las demés mediciones.

La Figura 5.16a muestra los espectros de FMR obtenidos en funcién de la varia-
cién angular en el plano (IP) para esta muestra. Estos espectros se registraron a una
frecuencia de 9.8 GHz utilizando un espectrémetro Bruker ESP300. En los espectros se
observan varios picos; en este caso, dos de ellos estan bien definidos. La Figura 5.16b
muestra un ejemplo del ajuste realizado mediante dos derivadas de funciones loren-
tzianas. Los campos de resonancia correspondientes a cada pico ajustado se presentan
en la Figura 5.16c. Aunque la variacién en la forma del espectro podria indicar una
distribucion de campos efectivos en el sistema, los picos se mantienen en una posicion

relativa constante a lo largo del angulo. Ademas, el valor del campo efectivo obtenido
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no presenta diferencias significativas entre los distintos picos. En los ajustes posteriores
se utilizo consistentemente el modelo de multiples picos, tomando como resultado el

promedio de los campos de resonancia como se muestra en la Figura 5.17.
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Figura 5.16: (a) Espectros de FMR correspondientes a la variacién angular en el plano (IP). (b)
Ejemplo de ajuste con dos derivadas de lorentzianas realizado para el 4ngulo 40 °. (c) Resultados
del campo de resonancia ajustado H,es para cada angulo.

La simetria de 180° evidencia un campo de anisotropia uniaxial significativamente
mayor que el campo de anisotropia cubica esperado en YIG, lo que respalda la presencia
de anisotropia magnética asociada con la distorsién romboédrica [113]. Para ajustar la
curva, se empled la Ecuacion 5.17. El dngulo ¢y se calculé numéricamente para cada
combinacion de H y ¢y, minimizando la Ecuaciéon 5.16. Este ajuste permitié deter-
minar un valor de H, = 3 Oe. Esta anisotropia es muy pequena y puede considerarse
despreciable en la orientacion utilizada para el barrido angular OOP. Por otro lado, el
ancho de linea A Hpwyy muestra una variacién minima en funcién del angulo azimutal

¢, con un valor promedio de (5,5 £ 0,4) Oe.
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Figura 5.17: Variacién angular del campo de resonancia (H,.s) de una muestra
YIG(16um)//GGG en configuracién en el plano (IP), medida a 9.8 GHz y a temperatura ambien-
te. Los puntos azules representan los datos experimentales, y la linea verde punteada corresponde
al ajuste tedrico.

Variacion angular OOP

Partiendo de la Ecuaciéon 5.12 y en el caso particular de la Figura 5.15 de la iz-

quierda, la energia libre quedaria:

F = —MH sin 0y cos (o — ¢n) + (27TM2 - KL) sin? Oy sin? gy — Ky sin? Oy cos® o
(5.18)
El siguiente paso es calcular los angulos de equilibrio de M mediante la de F con

respecto a los dangulos ¢y v Oy

oF

0:%

= —M H cos Oy cos (¢ — ¢H)+(27TM2 — KL) sin 260y sin? gy — K sin 26y cos? .
(5.19)
De aqui se obtiene el dngulo de equilibrio 6y = 5 por lo que el vector magnetizacion

yace en el mismo plano XY que el campo. Por otro lado:

oOF
0= o = MH sin (¢y — ¢n) + (27TM2 — KL) sin 2y + K sin 20y, (5.20)
M
Y H H
sin (én — éur) = 9T in 24y, (5.21)
2H
donde: e
Heg =47 M — WL (5.22)
Y 2K
H, === (5.23)
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Para calcular numéricamente la posicion de equilibrio de ¢y respecto al campo externo,

la Ecuacion 5.21 se puede resolver numéricamente por computadora.

Utilizando la Ecuacién 3.3[152] se llega a la relacién de dispersién:

2
<?> = [H cos (¢pn — ¢u) — Heg sin® ¢y + H,, cos? qu] X

[H cos (¢pm — ¢n) + (Hesr + Hy) cos2¢ny] -

(5.24)

Esta ecuacion proporciona una relacion analitica entre la frecuencia de resonancia de
las microondas f,.s y el campo magnético H,.s en el que ocurre la resonancia. De es-
ta manera, al ajustar el campo de microondas a una frecuencia especifica, se puede
modificar el campo magnético externo para cumplir con la condiciéon de resonancia,
permitiendo asi obtener Hg, v y, en consecuencia, el valor del factor de Landé, ¢g. Sin
embargo, en resonancia ferromagnética, esta técnica no permite distinguir directamente
entre la anisotropia de forma (27 M?) y la anisotropia perpendicular K, ya que tienen
la misma relacion angular. Por ello se realizaron las medidas de magnetometria para

discernir el valor de 4w M y asi poder comparar con Hg

Al considerar los campos paralelos (¢pg = ¢m = 0) y perpendiculares (¢pg = ¢m =
7/2) en la Ecuacién 5.24, se obtiene un sistema lineal de ecuaciones conocido como

relaciones de Kittel:

2 res .
’ﬂ'f — \/(Hres + Hu)(HreS + Hu + Heﬂ‘)7 S1 H”
Y
o f (5.25)
T res = \/<HT68 - Heff)(Hres - Hu - Heff), si HJ_
8

Una vez caracterizadas las anisotropias en el plano, se realizaron mediciones con varia-
ciéon angular fuera del plano a lo largo del eje polar, tal como se describe en la Seccién
5.2.2.

La Figura 5.18 muestra la dependencia angular de H,, para las peliculas de YIG
depositadas sobre sustratos de GGG y SGGG, respectivamente. Los datos experimen-
tales corresponden a espectros recolectados con el campo magnético externo H aplicado
en un angulo ¢y respecto al plano de la muestra, como se ilustra en la Figura 5.15. En
estas mediciones, las peliculas de YIG crecieron sobre sustratos de GGG (66 nm, repre-
sentadas por tridngulos azules) y SGGG (44 nm, representadas por circulos naranjas),
y se realizaron a una frecuencia fija de 9.76 GHz. Las lineas punteadas corresponden a
los ajustes tedricos realizados para cada caso. La diferencia observada entre las curvas
refleja las variaciones inducidas por las tensiones biaxiales, que surgen debido a las

distintas propiedades estructurales de los sustratos.



70 Efecto de tensiones inducidas por sustratos en YIG

b8 Y  66nmYIG//GGG

5.5 ®  44nmYIG//SGGG T
Y v
sob  f=976GHz [H ]
g A5r _.-" Q. v 1
n 40t o) o o 1
1. v” i O ]
Yo
Whe- @7 ¢ . T ® ]
A B
2.5ty ¥ 1
1] 20 40 il H0 LI} 120 140 LG{) 1E0
Ou(’]

Figura 5.18: Dependencia angular del campo de resonancia H,..s en configuracién fuera del
plano (OOP) para peliculas de YIG crecidas sobre sustratos de GGG (66 nm, tridngulos azules) y
SGGG (44 nm, circulos naranjas). Las mediciones se realizaron a una frecuencia fija de 9.76 GHz.
Las lineas punteadas representan los ajustes tedricos para cada caso.

Determinacion del campo efectivo H.g

El campo de resonancia permite determinar con alta precision el campo efectivo

Heg v la relacion giromagnética v mediante la Ecuacion 5.25 6 5.17 segtn el caso.

Para ajustar los datos experimentales del campo de resonancia (H,s) en funcién
del angulo ¢y, se empled la Ecuacién 5.24. Se programé un algoritmo iterativo para
optimizar los valores de Heg, 7 y otros parametros de ajuste, de modo que el modelo
se adaptara a los datos experimentales.

Inicialmente, se calcularon valores aproximados de Hqg v v tomando los campos de
resonancia en configuraciones paralela y perpendicular, aplicando las relaciones de Kit-
tel segtin corresponda (Ecuacién 5.25). Con estos valores iniciales, se minimizé numéri-
camente la funcién que relaciona los dngulos ¢y vy ¢n (Ecuacion 5.21), y luego se
calcularon las raices de la ecuacién cuadratica 5.24 para obtener nuevos valores de Heg
y 7. Este proceso se repitio iterativamente hasta que el error de ajuste alcanzé un valor
convergente preestablecido. Los resultados se listan en la Tabla 5.3.

Los valores de magnetizacion 4m M, fueron caracterizados mediante VSM o SQUID,
como se explicd en la seccion anterior. Las peliculas demostraron una relacion giro-
magnética y factor de Landé estdndar [117].

Los valores de K, se obtuvieron de la Ecuacién 5.22. De acuerdo con la dependen-
cia angular mostrada en la Figura 5.18 y los resultados obtenidos para Heg, se observo
que la anisotropia perpendicular K| es positiva en el caso del sustrato SGGG, lo que
favorece una anisotropia perpendicular a lo largo de la direcciéon normal a la pelicula.
Sin embargo, esta anisotropia no es suficiente para que la remanencia sea completa-

mente fuera del plano como se observo en las medidas de MOKE. Por otro lado, segiin
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Sustrato trM Heg o= g= Z—Z 47 M K,
nm] (O] [CE2) Gl (x 109)[ ]
GGG-FRO1 16 224545  28.214£0.004 2.0158%0.0003 1890+20 -2742
GGG-FRO1 31  23074+5 28.21840.005 2.016140.0003 1740420 -39+1
GGG-FR02 39 1960£10 27.82140.009 1.987840.0006 1760+10 -14+1
GGG-FR0O1 66 234144 28.166+0.004 2.012440.0003 1630+10  -46.3+0.4
GGG-FR02 95 195045 27.7964+0.004 1.9860+0.0003 171010 -16+1
SGGG-FR02 20  780£65  27.764+0.01  1.983440.0007 1650+10 58+5
SGGG-FR02 40 508445 27.8134+0.006 1.98724+0.0004 1710+10 82+4
SGGG-FR0O1 44  1107£5 28.158+0.003 2.0119+0.0002 1910+10 60 +2
SGGG-FR02 51  644+13 27.80340.008 1.98654+0.0006 1820420 4744
SGGG-FR02 55 731494  27.7940.02 1.9864-0.001 1585+4 3244
SGGG-FR02 56  780£65  27.764+0.01  1.983440.0007 169010 36+5
SGGG-FRO1 107  962+6  28.14840.004 2.011140.0003 1020+10 2.440.7

Tabla 5.3: Propiedades magnéticas obtenidas por magnetometria y FMR para peliculas delga-
das YIG sobre GGG o SGGG con diferentes espesores. Se incluyen el campo efectivo, la relacién
giromagnética, el factor de Landé, la magnetizacién de saturacion, y la constante de anisotropia

perpendicular.

la dependencia en frecuencia de H,.s con el campo externo aplicado en el plano de la

muestra, como se muestra en la Figura 5.19, los datos se ajustan a la relacion de Kittel

(Ecuacién 5.25). La curva refleja como las diferencias en el espesor de las peliculas

y en las propiedades del sustrato afectan la posicion de la resonancia, destacando la

influencia de las tensiones biaxiales inducidas por los sustratos.
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Figura 5.19: Dependencia de la frecuencia de resonancia (f) con respecto al campo de reso-
nancia (H,es) para peliculas de YIG sobre sustratos de GGG y SGGG, con diferentes espesores.

En la estructura cristalina del YIG, los atomos de Fe ocupan sitios octaédricos y

tetraédricos, alineandose antiparalelamente entre si. Segin los datos de XRD y RSM, la

deformacién por traccion inducida por el sustrato SGGG genera un angulo de distorsion

en las facetas de la celda unitaria del YIG mayor a 90 °. Por lo tanto, la magnetizacion

de los atomos de Fe en las dos subredes deberia analizarse de forma independiente
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en lugar de como un todo. Asi, las senales inusuales observadas en las peliculas de
Pt/YIG//SGGG podrian atribuirse a la presencia de cuatro orientaciones magnéticas
de Fe distintas en las peliculas de Pt/YIG deformadas, como se muestra en la Figura
5.20.
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Figura 5.20: Ilustracién de las orientaciones de las magnetizaciones Fe(Oh) y Fe(Td) en pelicu-
las de YIG, mostrando (izquierda) la anisotropia magnética normal en el plano, (centro) la
anisotropia magnética perpendicular inducida por deformacién ideal y (derecha) la anisotropia
magnética observada en sustratos SGGG. Figura reproducida de [153].

Analisis del ancho de linea de resonancia por FMR

El ancho de linea proporciona informacién sobre la disipacién en el sistema y revela
posibles inhomogeneidades en la muestra. La relacion entre el ancho de linea y el

parametro de amortiguamiento, «, es lineal, y se expresa mediante la siguiente ecuacién:

27Tfres

Esto implica que, al medir el ancho de linea en funcién de la frecuencia de medicién,
se puede determinar con alta precision el parametro de amortiguamiento o de la mues-
tra. Ademas, es posible detectar el ensanchamiento inhomogéneo A Hj, que se debe a
imperfecciones y defectos de la muestra, causando variaciones locales en las propieda-
des magnéticas. Cuanto mas cercano a cero sea el ensanchamiento AH, mejor serd la
calidad de la muestra.

La dependencia de AHpwnwm con la frecuencia se muestra en la Figura 5.21 y se
utilizé para determinar la amortiguacién magnética de las muestras («). Los datos
experimentales muestran cémo varia AHpy s con la frecuencia de resonancia para
diferentes espesores de peliculas.

Para este andlisis, también se evalué si AHpwpwm presenta anisotropia en el plano.
Los valores de A Hpwaw obtenidos a partir de la variaciéon IP muestran una dispersion
del ancho de linea de aproximadamente 9 %, inferior a la dispersién encontrada en
los ajustes de los datos. Por esta razén, se asumié que la variacién de « en el plano
es isotrépica en todos los casos. Sin embargo, como se observa en la Figura 5.21,
la dependencia lineal de AHpwpwm con la frecuencia no describe completamente el
modelo. Esto podria deberse a la contribucién de un mecanismo de relajacion extrinseco

adicional, atribuido al scattering de dos magnones [15].
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Figura 5.21: Dependencia del ancho de linea (AHpwmy) en funcién de la frecuencia para
peliculas de YIG crecidas sobre sustratos de GGG y SGGG. Las lineas discontinuas son guias
para el ojo.

Para describir la dependencia en frecuencia del scattering de dos magnones, Arias
et al. [155] desarrollaron una teorfa que explica las contribuciones extrinsecas al ancho
de linea de resonancia ferromagnética para diferentes frecuencias de excitacion. Este
modelo destaca el papel de las dispersiones de dos magnones inducidas por defectos,
influenciadas por contribuciones dipolares tnicas a la dispersion de ondas de espin en
dos dimensiones. En resumen, el aumento del ancho de linea debido a este efecto se

describe como [155, 150]:

et | VWA (wo/2)? — wo/2
AHyy(w) = I'sin \/ AT a2 T 2| (5.27)

donde wg = vH,.g vy el factor I" representa la intensidad del scattering de dos magnones.

Este ensanchamiento se suma a la Ecuacién 5.26 y su ajuste se grafica en la Figura
5.21 como lineas punteadas. Para ajustar este efecto, I' se dejé como parametro libre
con el objetivo de estimar su contribucién. Los resultados, mostrados en la Tabla 5.4,
indican que la mayor contribucién al scattering de dos magnones se encuentra en la
muestra mas delgada sobre GGG.

Los valores de amortiguacién obtenidos a partir de la Ecuacién 5.26 y 5.27 para
cada sustrato se resumen en la Tabla 5.4. El valor AH,, también listado en la Tabla
5.4 resulta aceptable para estos materiales. La amortiguacion Gilbert « es del orden de
1074, lo cual est4 en linea con lo esperado para YIG, aunque es ligeramente superior al
valor més bajo reportado para peliculas magnéticas nanométricas (o = 8,58 & 0,21 X
1075) [157]. En cuanto a la dispersién de dos magnones, este efecto es mas pronunciado
en la muestra mas delgada sobre GGG.

La dependencia angular de A Hpwpwm en geometria OOP de una serie de peliculas

de YIG se compara en la Figura 5.22. Las peliculas YIG//GGG estén representadas
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Sustrato tEM a apt AH, r gt
[nm] (x1071) (x107*)  [Oe] [Oe]  (x10")[em™?]
GGG-FRO1 16 1.5+0.9 13.3£0.9 0.0£0.7 6+1 0.19+0.03
GGG-FRO1 31 10+1 14.840.8 241 0+2 0.14+0.06

GGG-FRO1 66  3.5£0.6 20.4=£0.7 2.7£0.5 2+1 0.97£0.08
SGGG-FR01 44 3.7+£04 3042 1.1£0.4 0.6£0.6 1.3+0.1
SGGG-FRO1 107 2.7+£0.4 D7TE2 1£2 0.6+0.7 3.2£0.2

Tabla 5.4: Pardmetros relacionados con la dindmica de espin y el spin pumping en peliculas
delgadas YIG con diferentes espesores sobre SGGG o GGG. Se muestran el coeficiente de amor-
tiguamiento en el material solo y con recubrimiento de Pt, el ancho inhomogéneo, la contribucién
del scattering de dos magnones y la conductancia de mezcla de espin.

por simbolos azules mientras que las peliculas YIG//SGGG se representan mediante
cuadrados naranjas y tridngulos naranjas. El menor valor registrado de A Hpwpn fue
3.8 Oe, lo cual es comparable con los datos reportados en estudios previos sobre YIG.
Generalmente, se espera que AHpwhy sea minimo en el eje facil, lo cual coincide
con la dependencia angular observada en las muestras sobre GGG. Sin embargo, en
las muestras depositadas sobre SGGG, AHpwpwm presenta una variacién andmala: el
minimo del ancho de linea no se encuentra en el campo aplicado en el plano, sino en

55° para la muestra de 44nm y en 18° para la muestra de 107 nm.
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Figura 5.22: Dependencia angular del ancho de linea (AHpwnm) para las peliculas de YIG
crecidas sobre sustratos de GGG y SGGG. Los datos muestran como varian los espectros de
FMR, en funcién del angulo ®y en configuracién OOP para una frecuencia de 9.8 GHz.

Por otro lado, al depositar Pt sobre las peliculas, se observa un aumento significati-
vo en la tasa de relajacién, como se muestra en la Figura 5.23. Los datos experimentales
evidencian un incremento en el ancho de linea asociado a la presencia de Pt, lo cual
indica un mayor nivel de amortiguacién debido a la transferencia de momento angular
entre la capa de YIG y el metal. Cabe destacar que, si bien el modelo de dispersion de
dos magnones permite explicar la desviacion del comportamiento lineal observado en

la Figura 5.23, esta contribucion no se manifiesta con la misma intensidad en todas las
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muestras con Pt. En particular, la muestra YIG/SGGG de 44 nm con Pt presenta una
curvatura mucho mas pronunciada respecto a sin Pt, lo que sugiere una mayor contri-
bucién del scattering de dos magnones. Esta diferencia podria deberse a que el depdsito
de Pt modifica la calidad interfacial o introduce defectos adicionales en la pelicula de
YIG, los cuales actian como centros de dispersién. Estos factores incrementan la in-
tensidad del término extrinseco I' en la Ecuacion 5.27. Por tanto, la presencia de Pt
también parece desempenar un papel relevante en la intensificacién del mecanismo de

relajacién por dispersion de dos magnones.
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Figura 5.23: Dependencia del ancho de linea (AHpwuwMm) con la frecuencia para peliculas de
YIG crecidas sobre sustratos SGGG, tanto con como sin una capa de 8 nm de Pt.

Para obtener la spin mizing conductance, g™, se utiliza la siguiente expresién [14,
):
7th

M 5.28
47TMStFM ( )

o=y +

Usando esta ecuacién, se determiné el valor de g para las muestras analizadas, cuyos
resultados se presentan en la Tabla 5.4. Los valores obtenidos son consistentes con los
reportados en la literatura y muestran una mejora en comparacion con estudios previos
realizados en superficies de menor calidad cristalina y con condiciones subéptimas de
interfaz [158]. Este resultado destaca la importancia de una interfaz limpia y una buena
calidad cristalina para mejorar la conductancia de mezcla de espin [241]. En particular,
la mejora en la calidad cristalina y la deformacion de las peliculas de YIG, en compara-
cién con el material volumétrico, contribuyen significativamente a este incremento. Sin
embargo, la dependencia medida del ancho de linea respecto al espesor de la pelicula
YIG no sigue la prediccion 1/tgpy. Esto podria deberse a que el rango de espesores in-
vestigado es demasiado pequeno para determinar experimentalmente esta dependencia,
considerando que g™ es altamente sensible a la calidad de la interfaz [24, 25, ].
Finalmente, para evaluar la eficiencia de conversiéon de carga a espin, se llevaron a

cabo mediciones de ISHE por medio de FMR y SSE en estas muestras, cuyos resultados
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se presentan a continuacion.

5.3. Analisis del transporte de espin mediante SP-FMR
y SSE

Con el objetivo de evaluar la eficiencia en la conversién de carga a espin, se rea-
lizaron mediciones de ISHE, utilizando dos configuraciones experimentales diferentes:
el SP-FMR y el SSE. Estas mediciones permiten caracterizar la interaccién entre las
corrientes de espin y las corrientes de carga en las peliculas de YIG, asi como la trans-
ferencia de espin generada por gradientes térmicos. Primero, mediante la técnica de
SP-FMR, se evalué como las corrientes de espin generadas en las interfaces Pt/YIG se
convierten en corrientes de carga detectables. Segundo, mediante el SSE, se analiz6 la
generacion de corrientes de espin como respuesta a gradientes térmicos aplicados a las
peliculas de YIG, confirmando su conversion a corrientes de carga a través del ISHE.
Los resultados de estas mediciones, junto con los pardmetros relevantes obtenidos, se

presentan en las secciones siguientes.

5.3.1. ISHE medido por spin-pumping

Como ya se menciond en la seccion anterior, cuando la capa FM se encuentra en
contacto con la capa NM de Pt se habilita un nuevo mecanismo de relajacion en la capa
FM, dando lugar a un ensanchamiento de la linea de resonancia. En esta seccién se
buscara encontrar una estimacion para la densidad de corriente de espin que se genera
en la interfaz FM/NM producto del fendmeno de bombeo de espin.

La corriente de espin generada por el spin pumping se puede expresar de la siguiente
manera:

h om

um A am
JE p:E Re(gw)mxg—ﬂm(gu)a ,

donde m denota el momento magnético. Debido a la precesion de la magnetizacién, el

(5.29)

signo de esta corriente oscila. Sin embargo, diversos analisis sugieren que la componente
més significativa para aplicaciones practicas es la parte continua (DC) de la corriente.

Esta componente puede calcularse empleando la siguiente expresion:
m = (sin(@) cos(wt), sin(@) sin(wt), cos()). (5.30)

La frecuencia w corresponde a la frecuencia de Larmor, mientras que la magnetizacion
precesa alrededor del campo efectivo Heg describiendo un cono con un angulo 6. Es
posible calcular la derivada temporal de esta precesién para analizar la dinamica de la

magnetizacion.
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Al realizar el producto correspondiente en las ecuaciones de movimiento, aparece
una dependencia temporal en ¢. Sin embargo, el promedio de esta dependencia temporal
a lo largo de un ciclo es igual a cero. Como resultado, persiste una componente continua

(DC), que no depende del tiempo y es relevante para las mediciones experimentales:

ngg;lp’cm = gwRe (g™) sin®(0). (5.31)
Esta expresién es valida tnicamente cuando la precesion del momento magnético es
circular. Sin embargo, en peliculas ferromagnéticas, esto solo se cumple si la magne-
tizacion esta alineada de manera perpendicular al plano del film. Si la magnetizacion
se encuentra en el plano, el movimiento deja de ser circular y se vuelve eliptico. En
este caso, la expresién anterior deja de ser valida. Cuando la precesion es eliptica, la
corriente de espin generada por spin pumping se modifica introduciendo un factor de

correccién P, y la corriente puede expresarse como:
pump,elip pump,circ
I50) = Py, ) (5.32)

donde Jg&g‘p " eg la corriente generada en el caso ideal de una precesién circular, y P
es un parametro que cuantifica la reduccién en la eficiencia del spin pumping debido a

la precesion eliptica:

(5.33)

P — 9% y4m My cos®(dn) + \/(747TMS)2 cost (o) + (2w)?
(v4mMj)? cos*(pm) + (2w)? ‘

En este cdlculo, el tnico parametro que varia durante el experimento es ¢y siguiendo
la misma configuracion de la Figura 5.15. Si el momento magnético esta perpendicular
al plano del film, entonces P = 1, lo que implica una precesién circular. Sin embargo,
cuando ¢y varia fuera del plano, la correccién asociada a J; depende de este dngulo.
Ademas, ¢y no es un valor constante, ya que esta relacionado con el campo en el que
ocurre la resonancia. Este angulo no es idéntico al angulo del campo externo ¢y como
se explico en la Seccién 3.1 y es necesario calcular ¢y como funcién del campo aplicado,

el angulo del campo externo y la magnetizacion de saturacion.

Dependencia de Viggg con la potencia

La Figura 5.24 muestra la dependencia del voltaje eléctrico (V') con la potencia de
excitacion de microondas y el campo magnético. Se observa un aumento de la ampli-
tud de la senal a medida que incrementa la potencia de microondas, lo que confirma
la naturaleza dependiente de la potencia del efecto de spin pumping en las muestras
estudiadas. El voltaje medido se ajusté utilizando una combinaciéon de dos funcio-

nes: una Lorentziana (simétrica), atribuida principalmente al ISHE, y una funcién de
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dispersién (antisimétrica), asociada al AHE. Aunque la senal simétrica puede incluir
contribuciones del ANE, la Magnetorresistencia Anisotrépica (AMR) y el efecto Hall
planar (PHE), estas contribuciones se consideran despreciables en YIG debido a su
naturaleza aislante, que impide el transporte de carga eléctrica. De manera similar, la
senal antisimétrica del AHE es insignificante, ya que este efecto depende de la con-
duccién eléctrica en materiales ferromagnéticos. Por lo tanto, las mediciones reflejan
principalmente el ISHE en la interfaz Pt/YIG, permitiendo un andlisis preciso de los

efectos de espin.

(AHpwam)?
4(H = Hyes)® + (AHpwin)”
4AHpwan (H — Hyes)
A(H = Hyes)® + (AHpwim)®

L(H) :Asim
(5.34)

— {asim

La componente simétrica de la curva esta asociada a la contribucién del ISHE, cuyo
valor méximo se denomina Visgg.

La Figura 5.24 presenta la variacién del maximo de Viggg, obtenido a partir de los
ajustes, en funcién de la potencia incidente de microondas. De acuerdo con Kajiwara
et al. [9], la senal de voltaje eléctrico puede describirse como una funcién del cam-
po magnético, la frecuencia, la amplitud del campo de microondas y los parametros
especificos del sistema bicapa. El ajuste lineal (linea punteada verde) muestra que la
componente simétrica (Vgn) tiene una dependencia lineal con la potencia, consistente
con el comportamiento esperado para el ISHE. En contraste, la componente antisimétri-
ca (Vasim) permanece practicamente constante a potencias bajas, lo que indica que las

contribuciones de efectos no relacionados con el ISHE son minimas.
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Figura 5.24: Dependencia de la amplitud del voltaje medido (V) con la potencia de microondas
aplicada, correspondiente al efecto de spin pumping y su deteccién a través del ISHE, para una
frecuencia de 9.8 GHz en la muestra Pt(8 nm)/YIG(66 nm)//GGG.

Sin embargo, se observa una distorsién asimétrica de la linea de resonancia en el
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recuadro de la Figura 5.24. Esta distorsion se asocia con fenémenos no lineales que
ocurren cuando el angulo de precesién es grande, como fue explicado previamente por
Suhl [160] y Weiss [161], amplificados por altas potencias de microondas. El dngulo del
cono de precesién de la magnetizacion en condiciones de resonancia puede expresarse
de forma aproximada en términos del campo magnético y el ancho de linea de absorcion
[162]:

harw
0O=——1, 5.35
AHpwam (5:35)

donde hypw representa el campo magnético asociado con las microondas, y AHpwawm
corresponde al ancho de linea de absorcion del modo uniforme de microondas que en el
caso del YIG es muy pequeno. Esta ecuaciéon evidencia que, al incrementar la potencia
de microondas (proporcional a hyw), el &ngulo del cono de precesién aumenta, haciendo
que el sistema sea mas sensible a los fenémenos de resonancia.

Por esta razoén, para garantizar medidas confiables y evitar efectos no lineales ex-

cesivos, todas las mediciones posteriores se realizaron con una potencia fija de 39 mW.

Obtencién de la densidad de corriente de espin en la interfaz Pt/YIG.

A pesar de esta inusual variacion angular observada en algunas muestras, es po-
sible identificar patrones generales en las propiedades de conversion de espin a carga.
Para facilitar esta comparacién, en la Figura 5.25 se presenta un grafico conjunto que
reune los datos obtenidos para todas las muestras. Este analisis permite correlacionar
directamente el efecto de las tensiones inducidas por los sustratos con las propiedades

magnéticas y de transporte detectadas en las mediciones de FMR y ISHE.

0.8 @ 16nmYIG/GGG
. B- 31nm-YIGHGGG
: K —&— 66nmMYIG/GGG
— 74 * 44nmYIG//SGGG
g 0.6 i T —— 107nm-YIG//SGGG
< & S
=04 4 *
= * 4 R
S— %
Lo2 Foy '._3‘
0.0

-40 -20 20 40 60

0
H — Hres [O€]

Figura 5.25: Voltaje generado en muestras Pt/YIG por spin pumping, normalizado por la
resistencia y el ancho de la muestra (w), en funcién del campo magnético externo a una frecuencia

de 9.8 GHz.

La expresion fenomenoldgica de la senal Vigyg, se obtiene del producto vectorial
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-

Js x ¢ como se explico en la Ecuacién 2.13 y estd dado por [163]:

wOsyAsp tanh (t—N>
Visue = 20 <%) g, (5.36)
orMtrM + ONIN h

J? es la densidad de corriente de espin efectiva inyectada en la interfaz y puede calcu-

larse como [163]:

g2 Rk [(471’M§7) + \/(47TM37)2 + 4w2]

J = : 5.37
° 8ma? [(47TM57)2 + 4w?] (5:37)

En este caso el valor depende de Osy y Asp que, como se explicd en la Seccién 2.3.1
puede discrepar en su valor. Utilizando Ogy = 0,1 y Asp = 7,3nm [10] y la amplitud
del campo en la cavidad hyw = 1G es posible calcular la densidad de corriente de

espin para cada muestra Pt/YIG. Los resultados se muestran en la Tabla 5.5.

Variacion angular del voltaje medido en SP-FMR

Para cada una de las muestras estudiadas mediante FMR en la seccién anterior,
se realizaron mediciones del ISHE en la interfaz Pt/YIG, siguiendo el procedimiento
descrito en la Seccién 3.2. Este andlisis se realizé para cada muestra en funcién del
angulo ¢y fuera del plano (OOP), con el objetivo de evaluar como varia la eficiencia
de conversion de espin a carga segun la orientaciéon del campo magnético aplicado.
A partir de esta contribucién y de la resistencia entre los contactos R, se calcula la
corriente de carga generada como Ilisgg = Visge/R, normalizada por el ancho de la
muestra w.

Los resultados obtenidos para las muestras YIG//GGG se presentan en la Figura
5.26, donde se observa claramente la evolucién de Viggg en funcion del angulo OOP. De
manera similar, los resultados para las muestras YIG//SGGG se muestran en la Figura
5.27, evidenciando diferencias significativas en la respuesta del ISHE entre ambos tipos
de sustratos.

Como era de esperarse, la posicion del pico Viggg cambia de signo cuando la mag-
netizacion se invierte 180 °, un comportamiento tipico de la conversién de espin a carga
a través del ISHE. En la Tabla 5.5, se resumen los valores de Viggg obtenidos para
las distintas muestras al aplicar el campo magnético externo en el plano de la muestra
(¢pn = 0°). Para garantizar una comparacion precisa, los datos fueron normalizados
por la resistencia y el ancho de cada muestra, teniendo en cuenta las variaciones en sus
dimensiones fisicas.

Dado que la senal Viggg se obtiene del producto vectorial js X 0, en este sistema

sera proporcional a Js cos ¢yr. La Figura 5.28 muestra las variaciones angulares de Vigyg
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Figura 5.26: Variacién angular del voltaje generado por el ISHE, normalizado por la resistencia
y el ancho de la muestra, para diferentes orientaciones del campo magnético en configuracion fuera
del plano (OOP) y sustratos GGG. Los recuadros muestran el pico y el ajuste del voltaje en el
angulo donde Vigyg es maximo.

0.25

0.00

lisne/w [mA/m]

—0.50
-0.75

-1.00

Tkoe] »
L:JI’ I?( 13'|

146 B4 350

50 75 100 125 150

¢n [°]

(a) Pt(8nm)/YIG(44nm)//SGGG

liswe/w [MA/m]

°
10| ¢ o @ L]

|
=
in

-1.0

o
in
L]

. s @

50 100

on [°]
(b) Pt(8nm)/YIG(107nm)//SGGG

125 150 175

Figura 5.27: Variacién angular del voltaje generado por el ISHE, normalizado por la resistencia
y el ancho de la muestra, para diferentes orientaciones del campo magnético en configuracion fuera
del plano (OOP) y sustratos SGGG. Los recuadros muestran el pico y el ajuste del voltaje en el
dngulo donde Vigyg es maximo.

para todas las muestras analizadas. Se observa una dependencia angular con maximos

inusuales en algunas muestras. De acuerdo con la hipdtesis planteada por Ando et

al. [163], un méximo en la curva de Viggg puede surgir debido a un aumento en la
transferencia de momento angular de espin en la interfaz Pt/YIG, provocado por el

incremento en el area de precesiéon eliptica del vector magnetizacion. Este fenomeno

esta relacionado con la geometria de la precesion magnética, que se vuelve mas eliptica
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a medida que se altera la orientacion del campo magnético aplicado.

Para evaluar esta hipdtesis, se simulé el comportamiento esperado de Viggg en
funcion del angulo, calculando la elipticidad de la precesion a partir de la Ecuacion
5.33 y utilizando los valores de 47 M, obtenidos para cada muestra, listados en la Tabla
5.3. Sin embargo, aunque los resultados simulados concuerdan parcialmente con los
datos experimentales, este ajuste no es suficiente para explicar las variaciones en los
angulos criticos observados en las muestras con espesores mayores a 44 nm.

Una posible explicacién para estas discrepancias radica en los fenémenos que ocu-
rren en la interfaz Pt/YIG, especialmente aquellos relacionados con diferencias en la
composicion quimica o la calidad estructural de las interfaces. Estas diferencias podrian
alterar las condiciones de transferencia de espin y modificar las propiedades magnéticas
locales, generando un comportamiento angular que no puede ser descrito completamen-
te mediante un modelo basado tinicamente en la elipticidad de la precesién. Desviacio-
nes similares fueron reportadas por Cheng et al. [161] en muestras de Pt/NiO/YIG,
donde el fenémeno observado se atribuyd a la competencia entre el acoplamiento de
intercambio en la interfaz YIG/NiO, asociado a la naturaleza antiferromagnética de
NiO.

Por analogia, es posible plantear que en la interfaz YIG/Pt podrian existir dife-
rencias en las redes de espin que actien como un acoplamiento de intercambio, dando
lugar a una variacién angular similar. Para confirmar esta hipdtesis, seria necesario rea-
lizar estudios adicionales, por ejemplo mediciones a bajas temperaturas, que podrian

proporcionar informacién adicional sobre la naturaleza de estas interacciones.
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Figura 5.28: Variacién angular del voltaje generado por spin pumping, normalizado por la
resistencia y el ancho de la muestra, para peliculas de YIG con diferentes espesores y sustratos.
Los puntos muestran los datos experimentales, mientras que las lineas discontinuas representan
las simulaciones.

5.3.2. ISHE medido por SSE

La caracterizacion del transporte de espin mediante SP-FMR ha permitido estudiar

la eficiencia en la conversién de corrientes de espin a carga, inducidas por bombeo de
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espin en las interfaces Pt/YIG, utilizando una excitacién coherente de los espines.

Por otro lado, el SSE ofrece una perspectiva complementaria, en la que las corrientes
de espin son generadas como respuesta a un gradiente térmico aplicado, proporcionan-
do informacién adicional sobre la transferencia de momento angular bajo condiciones
térmicas. A continuacién, se analiza como las corrientes de espin generadas por SSE
también pueden ser detectadas a través del ISHE, destacando las similitudes y diferen-

cias con los mecanismos estudiados mediante SP-FMR.

Para esta seccion se utilizaron las mismas muestras Pt/YIG estudiadas por SP-FMR.
Las mediciones de SSE para las muestras de Pt/YIG en diferentes sustratos se mues-
tran en la Figura 5.29. Cada grafico muestra la respuesta térmica de las muestras bajo
gradientes de temperatura de 2K a 10 K, indicando la amplitud y estabilidad del SSE
en funcion del espesor de YIG y del sustrato utilizado. Las barras de error represen-
tan la dispersion experimental medida en el nanovoltimetro. En concordancia con las
medidas del ISHE, las peliculas crecidas en SGGG presentan un voltaje de saturacion
mas alto que el resto de las peliculas. En el caso de corrientes de espin generadas por
un gradiente térmico, la SSE también produce un voltaje transversal en el Pt, como
se muestra en la Figura 5.29. En estos experimentos, la curva de voltaje exhibe una
simetria impar con respecto al campo magnético similar a la curva de histéresis medida

por VSM.

La Figura 5.30 muestra el voltaje generado por SSE, normalizado por la distancia
entre los contactos y el espesor de la muestra, en funcion de la diferencia de temperatura
entre la parte superior e inferior de las cuatro muestras de Pt/YIG analizadas. Las
lineas discontinuas representan los ajustes lineales de la Ecuacién 3.6. La muestra més
delgada, Pt/YIG(16 nm)//GGG, no present6 una senal detectable. Los ajustes lineales
realizados sobre los datos experimentales permiten determinar el coeficiente SSE, cuyos

valores se resumen en la Tabla 5.5.

Sustrato tEMm « apy ght Lispe/w Sssi
nm] (x107*) (x107*) (x10"%)[em™?] [pAm™!] nV/K]
GGG-FRO1 16 512 15 0.15+0.03 26.0£0.3 -
GGG-FRO1 31 10+£1 16 0.184+0.04 116.0+0.2 1.74+0.1
GGG-FRO1 66 3.41+0.8 21 1.03+0.05 4248 1.3+£0.1
SGGG-FR01 44 3.7+04 48 2.1740.05 75046 9.6+0.4
SGGG-FR0O1 107 2.6x0.5 71 5.15+0.03 820+5 7.3240.05

Tabla 5.5: Pardmetros obtenidos a partir de FMR en peliculas delgadas de Pt(8nm)/YIG con
diferentes espesores y sustratos. Se presenta la corriente normalizada del ISHE por SP-FMR y el
coeficiente de SSE.
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Figura 5.29: Dependencia del voltaje generado por SSE normalizado por la longi-

tud de la muestra en funcién del campo magnético externo para diferentes peliculas de
YIG. (a) Pt/YIG(31nm)//GGG. (b) Pt/YIG(66um)//GGG. (c) Pt/YIG(44nm)//SGGG. (d)

Pt/YIG(107nm)//SGGG.
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Figura 5.30: Voltaje generado por SSE, normalizado por el espesor del sustrato més la pelicula
y la longitud de la muestra en funcion del gradiente de temperatura aplicado.

5.4.

Conclusiones

Se llevé a cabo una investigacion del fenémeno de spin pumping en estructuras

Pt/YIG, examinando el impacto de las tensiones inducidas por el sustrato en sus

parametros. Al utilizar diferentes sustratos, GGG y SGGG, se obtuvieron estructuras

con tensiones de traccién fuera del plano (OOP) y tensiones de compresién ligeramen-
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te OOP, respectivamente. Comprender la influencia de estas tensiones resulta crucial
para optimizar el rendimiento de los dispositivos espintronicos, ya que pueden alterar
significativamente las propiedades magnéticas de las peliculas.

El analisis mediante GPA revelé que las peliculas de YIG cercanas a las interfaces
pelicula-sustrato experimentan tensiones significativas. Estas tensiones afectan las pro-
piedades magnéticas de las peliculas, lo que resulta en campos de anisotropia en el plano
para peliculas crecidas en sustratos GGG y en campos de anisotropia perpendiculares
para peliculas crecidas en sustratos SGGG.

Las peliculas de YIG crecidas en sustratos SGGG exhiben los coeficientes Visug y
SSE mas altos, acompanados de anisotropia perpendicular inducida por las tensiones
del sustrato. Esto indica que las tensiones inducidas por el sustrato juegan un papel
relevante en la mejora de la eficiencia de conversion de espin a carga. Es importante
destacar que esta conversion estd significativamente influenciada por la conductancia
de mezcla de espin. Un aumento en g™ conduce a un incremento significativo en la
corriente de espin J. y, en consecuencia, en las senales del ISHE tanto por SP-FMR
como SSE.

Un analisis cuantitativo de las senales de amortiguamiento y conversion de espin a
carga indica que el amortiguamiento por si solo no explica las diferencias observadas
en la intensidad de las senales entre los sustratos. El amortiguamiento de las muestras
crecidas en SGGG es comparable al de las muestras crecidas en GGG, mientras que
los voltajes ISHE y SSE son aproximadamente diez veces mayores para las muestras
SGGG. Por lo tanto, es necesario considerar otros factores, como la transparencia de
la interfaz, que mejora la conductancia de mezcla de espin en las muestras crecidas en
SGGG. Resultados similares fueron reportados por Liu et al. [153], quienes observaron
una mejora en la conductancia de mezcla de espin en peliculas Pt/YIG//SGGG.

La investigacién descubre que la aplicacion de una tensién de compresion fuera del
plano o una tensién biaxial de traccion modesta en el plano puede cambiar el eje facil
de YIG desde el plano al fuera del plano, y que la densidad local de estados cerca de

la energia de Fermi juega un papel importante en este cambio [165].






Capitulo 6

Efecto de las concentraciones en
Y1IG sustituido con Bi

“Creo que nadie puede dar una respuesta,
ni decir qué puerta hay que tocar.
Creo que, a pesar de tanta melancolia,
tanta pena y tanta herida,
solo se trata de vivir.”

— Litto Nebbia

Este capitulo se centra en el estudio de las propiedades fisicas de peliculas delgadas
de Bi:YIG, reconocidas por su destacado rendimiento en aplicaciones de magneto-
Optica y sus bajas pérdidas magnéticas. En particular se analizara el efecto del dopaje
del granate YIG con distintas concentraciones de Bi. En este contexto, se presenta un
analisis detallado de los efectos estructurales, magnéticos y de espin en las bicapas de
Pt/Bi:YIG depositadas mediante PLD.

6.1. Caracteristicas de las muestras utilizadas

La investigacién se llevé a cabo en dos conjuntos de bicapas de Pt/Bi:YIG creci-
das sobre diferentes granates monocristalinos de gadolinio-galio. Las peliculas delgadas
epitaxiales de Bi:YIG, con diferentes espesores, se depositaron mediante PLD en una
atmosfera de oxigeno a 0.25 mbar [166]. Los sustratos utilizados fueron (CaGd)s(MgZrGa)sO
(SGGG) [111], en el Laboratoire Albert Fert - CNRS, Thales, y Gd3ScoGazOq2 (GSGG)
[111], en el ICN2. Durante el proceso de depésito, la temperatura del sustrato se man-
tuvo constante en 500 °C.

Las capas de recubrimiento de Pt, con un espesor de 8 nm, se depositaron ex situ

mediante sputtering en el Centro Atémico Bariloche para las muestras sobre SGGG.

87
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Por otro lado, para las muestras crecidas sobre GSGG, se depositaron 5nm de Pt

utilizando un sistema de MBE en el Instituto Jean Lamour, a temperatura ambiente.

6.2. Caracterizacion de composicion y estructura

6.2.1. Resultados de Difracciéon de Rayos X

A continuacién, se analizaran los efectos estructurales mediante técnicas avanzadas
de caracterizaciéon, como XRD y HRTEM.

Primero, se verific la estructura epitaxial de las peliculas de Bi:YIG en ambos
sustratos mediante XRD. La Figura 6.1 muestra los escaneos lineales de XRD en
configuraciéon 20 — w, centrados en el pico de difraccién [444] del sustrato GSGG
(20gsac = 50,315°). Todas las curvas presentan picos de difracciéon [444] bien defi-
nidos junto con franjas de Laue, lo que confirma la alta calidad epitaxial y la nitidez
de las interfaces entre las peliculas y los sustratos.

Sin embargo, no se observo la relajacion esperada con el aumento del espesor, un
fenémeno caracteristico cuando las tensiones en la pelicula tienden a relajarse hacia
un estado cercano al comportamiento bulk. Mas atin, en las peliculas depositadas sobre
GSGG, la concentraciéon de bismuto, medida mediante EDS (como se discutird més
adelante), revel6 que, a medida que aumenta la concentracién de Bi, el pico de difraccién
[444] de Bi:YIG se desplaza gradualmente hacia dngulos més bajos. Este desplazamiento
indica un aumento progresivo en la distancia interplanar del plano [111], atribuible a
que el radio catiénico de Bi** es mayor que el de Y3*. En consecuencia, la constante
de red de Bi:YIG resulta ligeramente mayor que la de YIG, lo que, de acuerdo con la
ley de Bragg, provoca un desplazamiento del pico [444] de Bi:YIG hacia dangulos mas

bajos a medida que incrementa la concentracion de Bi.
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Figura 6.1: Escaneos de XRD (20 — w) de peliculas de Bi:YIG alrededor del pico de difraccién
[444] del sustrato GSGG. Se muestran resultados para peliculas con diferentes espesores y con-
centraciones relativas de Bi.
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Material  Sustrato  Espesor [nm] d, [A] e [%] Bi/Y

Bi:YIG SGGG-FRO1 8 12.65 1.20 =1
Bi:YIG SGGG-FRO1 23 12.75 2.00 =1
Bi:YIG SGGG-FRO1 50 12.48 0.17 <1
Bi:YIG SGGG-FRO1 79 12.66 1.28 =1
Bi:YIG SGGG-FRO1 145 12.60 0.77 =1
Bi:YIG GSGG-ESP 4.5 12,506  0.04 =1
Bi:YIG GSGG-ESP 9.5 12,509  -0.27 >1
Bi:YIG GSGG-ESP 10.5 12.409  -0.09 =1
Bi:YIG GSGG-ESP 16 12.406  -0.42 <1
Bi:YIG GSGG-ESP 18 12.479  0.16 <1
Bi:YIG GSGG-ESP 20 12,524  -0.14 >1

Tabla 6.1: Resultados de XRD para peliculas delgadas de Bi:YIG crecidas sobre diferentes
sustratos. Se indican los valores del espesor, la distancia interplanar perpendicular, la deformacién
perpendicular relativa al bulk y la relacién Bi/Y medida por EDS.

6.2.2. Microscopia Electréonica de Transmision de Alta Reso-
lucién (HRTEM)

Para realizar un anadlisis mas detallado, se emplearon técnicas avanzadas de mi-
croscopia. En particular, se obtuvieron imagenes de HRSTEM-HAADF para examinar
directamente los defectos a nivel atémico. Asimismo, la espectroscopia de dispersion
de electrones (EDS) se utilizé para determinar la composicién estequiométrica de los
elementos presentes en las peliculas. Ademas, el analisis mediante GPA permitié cuan-
tificar las deformaciones locales y evaluar las tensiones internas a lo largo del espesor de
las peliculas. Este enfoque complementa el andlisis estructural realizado previamente
mediante difraccion de rayos X, proporcionando una caracterizaciéon mas completa de
las propiedades estructurales y composicionales.

A pesar de las tensiones, la excelente calidad cristalina de las peliculas se aprecia
claramente en las imdgenes STEM-HAADF de alta resolucién, como se muestra en la
Figura 6.2. Ademas, la ausencia de defectos visibles sugiere un proceso de depdsito
controlado, con condiciones optimizadas para minimizar las imperfecciones estructu-
rales. El patrén de difraccién de electrones, mostrado en el recuadro, revela que la
pelicula estd orientada con la direccién [111] fuera del plano. Este patrén confirma
tanto la naturaleza epitaxial como la alta cristalinidad de la pelicula. En todos los
casos, se observé una interfaz bien definida entre Pt y Bi:YIG, asi como en las capas
sucesivas, lo que garantiza la calidad y confiabilidad necesarias para su integracién en
microdispositivos durante la microfabricacion.

Por otro lado, en todos los casos se observo la presencia de clusters en las peliculas
de Bi:YIG, identificados como zonas més claras en las imégenes. En las imagenes de

alta resolucion se aprecia que los clusters de Bi se distribuyen homogéneamente a
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Figura 6.2: Imagen STEM-HAADF (izquierda) de una pelicula Bi:YIG de 10.5nm depositada
sobre GSGG. La imagen STEM-HAADF muestra la estructura multicapa, que incluye las capas
de Au, SiO,, Pt, Bi:YIG y GSGG. La imagen ampliada HRSTEM-HAADF (derecha) destaca la
calidad cristalina de la pelicula Bi:YIG, evidenciada por su patrén de difraccién en la insercion,
que corresponde a la direccién cristalografica [111].

lo largo de la pelicula. El andlisis por EDS realizado sobre los clusters muestra un
enriquecimiento local de Bi acompanado por una disminucién en la concentracién de
Fe, mientras que Y se mantiene relativamente constante. En las peliculas sobre GSGG
se observé ademds una capa con déficit de Bi cerca de la interfaz (zona més oscura
en la Figura 6.2). Ademas de la volatilidad del Bi, otra hipétesis que podria explicar
el déficit de Bi cerca de la interfaz es la cinética de crecimiento durante el proceso de
PLD. Dado que el Bi es un elemento mas pesado que el Fe, Y y O, es posible que sus
atomos o grupos atémicos tengan una trayectoria y energia distinta al ser depositados,
lo que provoca que tarden mas en llegar y asentarse sobre el sustrato durante las etapas
iniciales del crecimiento. Esto puede generar un déficit temporal de Bi en la interfaz,
antes de que la composicién se estabilice en capas posteriores. Una forma de verificar
esta hipotesis es variar la distancia entre el blanco y el sustrato durante el crecimiento

y analizar como cambia la concentracién de Bi en la interfaz.

En todas las peliculas depositadas sobre sustratos de SGGG, no se observd una
capa en la interfaz con déficit de Bi, como se muestra en la Figura 6.4a. Sin embargo,
en algunos casos se identificaron clusters con exceso de Bi cerca de la interfaz, como
se aprecia en la Figura 6.4b. A pesar de estas variaciones en la composicién de Bi,
las diferencias no parecen afectar significativamente la calidad general de la estructura

cristalina observada en las peliculas.

La estequiometria de las peliculas fue analizada mediante espectroscopia de rayos
X por dispersion de electrones (EDS), cuyos resultados se presentan en la Figura 6.5a.

Se muestra la variacién porcentual atomica de los elementos Ga, Gd, Y, Bi, Scy Fe a lo
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largo de la direccion del espesor de la pelicula. Ademas, el estudio por espectroscopia de
pérdida de energia de electrones (EELS), mostrado en la Figura 6.5b, confirmé que la
cantidad de oxigeno es aproximadamente del 60 %, como se esperaba segtn los valores
nominales. En la muestra Bi:YIG(18 nm)//GSGG, los porcentajes obtenidos por EDS
fueron renormalizados asumiendo la cantidad correcta de oxigeno, ya que esta técnica
tiende a subestimarlo. Los valores ajustados fueron 10% Y, 24 % Fe y 6 % Bi, lo cual

coincide estrechamente con los valores nominales de 10% Y, 25% Fe y 5% Bi.
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Figura 6.5: (a) Perfiles de composicién obtenidos mediante EDS para la pelicula de Bi:YIG.
(b) Andlisis de EELS realizado en la misma pelicula, destacando la proporcién de oxigeno. Los
resultados confirman la estequiometria esperada y la distribucién homogénea de oxigeno en la
pelicula (linea roja).

A pesar de utilizar un blanco con composicién nominal BiY,Fe5015 y de mantener
constantes los parametros de crecimiento durante el depdsito por PLD, se observa una
variacién sistemadtica en la razén Bi/Y entre las distintas muestras, como se muestra
en la Tabla 6.1. Esta variacion no presenta una correlaciéon clara con el espesor de
la pelicula, pero si podria estar relacionada con el orden de crecimiento: las prime-
ras muestras tienden a mostrar un exceso de Bi (Bi>Y), mientras que las ultimas se
aproximan a la estequiometria nominal (Bi<Y). Este comportamiento sugiere que la
alta volatilidad del bismuto y su facilidad para ser ablacionado complican una incor-
poraciéon homogénea de Bi en el sitio del Y durante el crecimiento, especialmente en
las primeras etapas del uso del blanco. Es probable que las condiciones iniciales de la
pluma de ablaciéon no reflejen el régimen estacionario, lo que puede deberse a una pre-
ablacion insuficiente. Para confirmar esta hipétesis, seria necesario realizar una serie de
crecimientos adicionales controlando de forma sistemética el tiempo de preablacién y el
orden de depdsito. Cabe destacar que, aunque este fenémeno ha sido poco reportado en
la literatura sobre Bi:YIG, los resultados obtenidos mediante imagenes de HRSTEM y
espectroscopia EDS resaltan la importancia de una caracterizacion quimica detallada

para entender y controlar el crecimiento de estas peliculas.
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6.2.3. Analisis de las tensiones locales a partir de las imagenes
HRSTEM

Para analizar la deformacién local en las muestras, se generaron mapas cuantitativos
de deformacién en las interfaces pelicula/sustrato mediante GPA, como se describié en
la Seccién 5.1.4, a partir de las imagenes STEM-HAADF.

El perfil mostrado en la Figura 6.6d representa la deformacién promedio calculada
en cada linea vertical, siguiendo la direccién hacia la derecha en la Figura 6.6a, de
donde se obtuvieron las imdgenes GPA (Figuras 6.6b y 6.6¢). Los datos indican que,
a medida que aumenta el espesor de las peliculas, se observa una relajacién progresiva
tanto en la direccion paralela al sustrato (e) como en la direccién perpendicular (e ).
En la direccion €, , la relajacién parte de un valor inicial de aproximadamente 1 % y
continda incrementandose.

Al igual que en las muestras de YIG//GGG, este comportamiento es contrario al
esperado. Segun las mediciones de XRD, el valor del parametro de red bulk de Bi;:YIG
es de 12.440 A, mientras que el pardmetro de red del sustrato SGGG es ligeramente
mayor, 12.480A. Esto deberfa inducir una deformacién compresiva en la direccién
perpendicular; sin embargo, se observa un comportamiento distinto, lo que sugiere que
otros factores, como las tensiones térmicas o los efectos de la interfaz, podrian estar

desempenando un papel relevante.

E[%]

BiYIG/5GGG

(b) ¢ (c) er (d) Promedio

Figura 6.6: (a) Imagen STEM-HAADF de alta resolucién que muestra la interfaz entre la
pelicula de Bi:YIG y el sustrato. (b) Mapa GPA de la deformacién en la direccién paralela a la
pelicula (¢) (c) Mapa GPA de la deformacién en la direccién perpendicular a la pelicula (e ).
(d) Perfiles promedio de la deformacién (¢ y €1 ) obtenidos de los mapas GPA en (b,c).

6.3. Caracterizacion magnética

6.3.1. Magnetizacion DC y ciclos de histéresis

Utilizando mediciones de VSM o SQUID se determiné la magnetizacion de satu-
racién (My) para peliculas de Bi:YIG de diferentes espesores y en las concentraciones
estudiadas: Biy 5Y1 5Fe5012 v Bi; YoFe;01s.
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En el primer caso, los ciclos de histéresis obtenidos a temperatura ambiente (M-
H) se presentan en la Figura 6.7a. Los datos que se presentan tienen descontados la
contribucién lineal paramagnética del sustrato SGGG (x = 7,12 x 107%), medida con
un sustrato sin pelicula. A partir de la magnetizacién de saturacién (Ms) calculada
para cada muestra, se graficé la Mg por unidad de drea en funcién del espesor de la
pelicula. Esto permitiéo determinar la My intrinseca del material y evaluar la posible
existencia de una capa muerta (magnetizaciéon nula), representada por el espesor to.
Este fenémeno podria deberse, por ejemplo, a la interdifusién de atomos de Ga y Fe
entre el sustrato y la pelicula.

La Figura 6.7b muestra la dependencia de la magnetizacién de saturacion en funcion
del espesor de las peliculas de Bi:YIG crecidas sobre sustratos de SGGG. Todas las
muestras presentan una concentracion de Bi; 5Y; 5Fe50q2, excepto la identificada con
la concentracién Bi; YoFe;O1s. Se observa una relacién lineal entre Mg/A y el espesor,
lo que indica que el aumento en la concentracién de Bi no altera significativamente la
magnetizacion volumétrica del material. Esto sugiere que las propiedades magnéticas
intrinsecas de Bi:YIG permanecen mayormente constantes, independientemente de la

variacién de espesor o la incorporacién de Bi.

El andlisis de los datos arrojé un valor de My = 116 + 2emu/cm?, inferior al
reportado para YIG puro sin sustitucion. Esta diferencia se atribuye a la incorporacion
del bismuto, cuyos cationes se alinean antiferromagnéticamente con el campo externo.
La capa muerta, determinada a partir del cruce con el eje de abscisas, es de —1,07 £+

0,02nm, lo que sugiere que la interdifusién en la interfaz es menor que en el caso de
YIG.

Finalmente, se analiza la evolucién de los ciclos de histéresis desde las peliculas
mas delgadas hasta las méas gruesas. Se observa que el campo coercitivo H. tiende a

aumentar con el espesor de las peliculas, excepto para la muestra de 79 nm.
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Figura 6.7: (a) Curvas de magnetizacién con campo aplicado en el plano de las peliculas de
Bi:YIG//SGGG para diferentes espesores. (b) Dependencia de la magnetizacién de saturacién
(Ms/A) en funcién del espesor de las peliculas de Bi:YIG crecidas sobre SGGG.
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6.3.2. Analisis de la dinamica de magnetizacién por FMR

En el caso de las muestras Bi:YIG depositadas sobre SGGG, se realizaron medicio-
nes de FMR para analizar las propiedades magnéticas dinamicas de las peliculas. Estas
mediciones permitieron determinar parametros clave, como la anisotropia magnética y
el amortiguamiento, mediante el estudio de la variacién angular del campo de resonan-
cia en configuraciones tanto en el plano (IP) como fuera del plano (OOP). Ademas,
se busco evaluar como la incorporacién de bismuto afecta las propiedades magnéticas
dindmicas del material.

Las mediciones de FMR se llevaron a cabo en peliculas de Bi:YIG con diferentes
espesores depositadas sobre SGGG. La Figura 6.8 muestra un espectro de FMR para
una pelicula de Bi;YyFe5015 depositada sobre SGGG con un espesor de 50nm. En el
grafico se presenta la derivada de la senal de absorcién de potencia respecto al campo
magnético en funcién del campo aplicado, medida a una frecuencia de 9.8 GHz con el

campo orientado en el plano.
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Figura 6.8: Espectro de FMR de una pelicula Bi;:YIG//SGGG con espesor de 50 nm, medido
a una frecuencia fija de 9.8 GHz con el campo magnético aplicado en el plano. Los puntos azules
corresponden a los datos experimentales, mientras que la linea punteada representa el ajuste de
la derivada de lorentziana.

A continuacion, se analizan los casos en los que se barre el campo externo en el
plano (IP) de la pelicula y cuando se hace fuera del plano (OOP) de la pelicula. Las

muestras se rotaron al igual que lo explicado en la Seccién 5.2.2.

Variacion angular IP

Para el andlisis se utilizé la misma energia libre propuesta en la Ecuacién 5.13. En
el caso de la muestra Biy 5Y; 5Fe;012 (79 nm)//SGGG, se realizé una variacion angular
en el plano para distinguir H, y evaluar su relevancia en las demas mediciones. La
Figura 6.9a muestra los espectros de FMR correspondientes a la variaciéon angular en

el plano (IP) para esta muestra. En este caso, a diferencia del YIG sin dopar, no se
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observan a simple vista multiples picos. Esto se debe a que el ancho de linea es mayor
que en el YIG, por lo que la distribucién de campos efectivos pasa desapercibida en
estas muestras. Sin embargo, al realizar los ajustes para determinar el ancho de linea
utilizando dos derivadas de lorentzianas, el ajuste resulta significativamente mejor que
con una sola. La Figura 6.9c muestra los campos de resonancia H,. correspondientes
a la variacién angular en el plano (IP) para esta muestra. Los espectros se obtuvieron
a una frecuencia de 9.8 GHz, al igual que en el caso del YIG. Aunque la variacién en la
forma del espectro podria indicar una distribucion de campos efectivos en el sistema, los
picos se mantienen en una posicion relativa constante a lo largo del angulo. Ademsés,
el valor del campo efectivo obtenido no presenta diferencias significativas entre los
distintos picos. En los ajustes posteriores se utilizé consistentemente el modelo de
multiples picos, tomando como resultado el promedio de los campos de resonancia,

como se observa en la Figura 6.10.
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Figura 6.9: (a) Espectros de FMR correspondientes a la variacién angular en el plano (IP) de
una muestra Bi; 5:YIG(79nm)//SGGG. (b) Ejemplo de ajuste con dos derivadas de lorentzianas
realizado para el dngulo 40°. (c) Resultados del campo de resonancia ajustado H,.s para cada
angulo.
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De igual manera, la simetria de 180° evidencia un campo de anisotropia uniaxial
significativamente mayor que el campo de anisotropia cibica esperado en este grana-
te, lo que respalda la presencia de anisotropia magnética asociada con la distorsion
estructural [113]. Para ajustar la curva, se empled la Ecuacién 5.17, utilizando el mis-
mo procedimiento explicado en la Seccién 5.2.2. El ancho de linea AHpwyy muestra

una variaciéon minima en funciéon del angulo azimutal ¢y, con un valor promedio de

(69 + 3) Oe.
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Figura 6.10: Variacion angular del campo de resonancia (H,s) de una muestra
Bi; 5:YIG(79nm)//SGGG en configuracién en el plano (IP), medida a 9.8 GHz y a tempera-
tura ambiente. Los puntos azules representan los datos experimentales, y la linea verde punteada
corresponde al ajuste tedrico.

Variacion angular OOP

Una vez caracterizadas las anisotropias en el plano, se realizaron mediciones con
variacién angular fuera del plano a lo largo del eje polar, tal como se describe en la
Seccion 5.2.2.

La Figura 6.11 muestra la dependencia angular de H,.s para las peliculas Bi:YIG
depositadas sobre sustratos SGGG. En este caso se muestran dos concentraciones di-
ferentes de bismuto. Los datos experimentales corresponden a espectros recolectados
con el campo magnético externo H aplicado en un angulo ¢y respecto al plano de la

muestra, como se ilustra en la Figura 5.15.

Determinacion del campo efectivo Heg

Inicialmente, se calcularon valores aproximados de Heqg v 7 tomando los campos de
resonancia en configuraciones paralela y perpendicular, aplicando las relaciones de Kit-
tel segun corresponda (Ecuacién 5.25). Con estos valores iniciales, se minimizé numéri-
camente la funcién que relaciona los dngulos ¢y y ¢n (Ecuacién 5.21), y luego se

calcularon las raices de la ecuacion cuadratica 5.24 para obtener nuevos valores de Heg
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Figura 6.11: Dependencia angular del campo de resonancia Hyes en configuracién fuera del
plano (OOP) para peliculas de Bi:YIG crecidas sobre sustratos de SGGG con distinta composi-
cién (79nm, tridngulos azules) y (50 nm, circulos naranjas). Las mediciones se realizaron a una
frecuencia fija de 9.76 GHz.

y 7. Este proceso se repitio iterativamente hasta que el error de ajuste alcanzé un valor

convergente preestablecido. Los resultados se listan en la Tabla 6.2.

Composicién tEMm Heg = g= Z—Z 47 M K,
mm]  [O¢] [5FZ] [G] (< 10°)[55]
Bii5Y:5Fe;015-FRO1 8 252060 28.15+0.07 2.0114+0.005 1330430 -63+3
Bii 5Y15Fe;010-FRO1 23 2600100  28.1£0.2 2.014+0.01 1220450 -67+5
Bii5Y15Fe;010-FRO1 79 2210£30 28.05£0.04 2.004£0.003 1130+£20 -48+1

Bii5Y15Fe;01-FRO1 145 22384200  28.4+0.3 2.03+£0.002 1180=£30 -50%10

Bi; YoFe;012-FRO1 20 787£15  28.07£0.02 2.005+0.001 1240+10

22+1

Tabla 6.2: Propiedades magnéticas obtenidas por magnetometria y FMR para peliculas del-
gadas de Bi:YIG sobre SGGG con diferentes espesores. Se incluyen el campo efectivo, la relacién
giromagnética, el factor de Landé, la magnetizacién de saturacion, y la constante de anisotropia
perpendicular.

Los valores de magnetizacién 47 M, fueron caracterizados mediante VSM o SQUID,
como se explicé en la seccion anterior. Las peliculas demostraron un factor giromagnéti-
co y factor g estandar con peliculas granates [117]. Los valores de K, se obtuvieron
de la Ecuacién 5.22. De acuerdo con la dependencia angular mostrada en la Figura
6.11 y los resultados obtenidos para Heg, se observé que la anisotropia perpendicular
K es positiva en el caso en que disminuye la concentracién de bismuto a Bi; YoFe;Oqo
sobre sustrato SGGG, lo que favorece una anisotropia perpendicular a lo largo de la
direccién normal a la pelicula. Sin embargo, en este caso, esta anisotropia no es sufi-
ciente para que la remanencia sea completamente fuera del plano. Por otro lado, segiin
la dependencia en frecuencia de H,.s con el campo externo aplicado en el plano de la
muestra, como se muestra en la Figura 6.12, los datos se ajustan a la relacion de Kittel
(Ecuacién 5.25). La curva refleja cémo las diferencias en el espesor de las peliculas

y en las propiedades del sustrato afectan la posicion de la resonancia, destacando la
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influencia de la composicion de las peliculas. Estos resultados indican que el eje facil

de las peliculas se encuentra fuera del plano.
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Figura 6.12: Dependencia de la frecuencia de resonancia (f) con respecto al campo de reso-
nancia (Hyes) para peliculas de Bi:YIG de distintas concentraciones sobre sustratos SGGG, con
diferentes espesores.

Analisis del ancho de linea de resonancia por FMR

La dependencia angular de A Hpwpn en configuracion OOP se muestra en la Figu-
ra 6.13. Las peliculas Bi; 5Y; sFe;012//SGGG estan representadas por simbolos azules,
mientras que las peliculas Bi; YoFe;O15//SGGG se representan mediante cuadrados y
tridngulos naranjas. Se observa una marcada variacién del ancho de linea en funcién del
angulo @y, particularmente en las peliculas con mayor concentracion de Bi. Un com-
portamiento angular similar fue reportado por Soumah et al.[(1], donde lo atribuyeron
a la dispersién de dos magnones y a inhomogeneidades estructurales en las peliculas.
En ese contexto, la amplia disparidad en los valores de AHpwmy se interpreta como
resultado de la activacién de modos no uniformes debido a defectos o variaciones locales
en la anisotropia magnética.

La dependencia de AHpw g con la frecuencia se muestra en la Figura 6.14 y se
utilizé para determinar la amortiguacién magnética de las muestras («). Los datos
experimentales muestran cémo varia AHpwpy con la frecuencia de resonancia para
diferentes espesores de peliculas.

Los valores de amortiguacién obtenidos a partir de la Ecuacién 5.26 para cada sus-
trato se resumen en la Tabla 6.3. Se observa que los valores de amortiguacion obtenidos
para las peliculas de Bi:YIG son aproximadamente un orden de magnitud mayores que
los medidos en las muestras de YIG sin dopar. Una posible hipdtesis para explicar este
comportamiento es que el dopaje con bismuto introduce inhomogeneidades magnéticas
en la red, lo que favorece procesos de relajacion adicionales, como la dispersién de dos

magnones, reflejado en el incremento del valor de I' con respecto al YIG no dopado.
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Figura 6.13: Dependencia angular del ancho de linea (A Hpwim) para las peliculas de Bi:YIG
con diferente concentracién de Bi sobre sustrato SGGG. Los datos muestran cémo varian los
espectros de FMR, en funcién del angulo &y en configuracion OOP para una frecuencia de
9.8 GHz.
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Figura 6.14: Dependencia del ancho de linea (AHpwmnm) en funcién de la frecuencia para
peliculas de Bi:YIG con diferente concentracion de Bi sobre sustrato SGGG, sin capa de Pt.

Estos mecanismos de dispersion contribuyen al aumento de la amortiguacién efectiva
en las peliculas de Bi:YIG. Ademas, el dopaje puede modificar la anisotropia magnética
del material, habilitando nuevos canales de relajacion que incrementen la pérdida de
energia magnética. En particular, al comparar las diferentes composiciones, se obser-
va que la muestra con menor contenido de Bi (Bi;YsFe5015) presenta los valores mas
bajos tanto de o como de I'; lo que indica una dindmica de espin mas cercana a la del
YIG puro, y refuerza la idea de que el incremento del dopaje de Bi esta directamente
relacionado con el aumento de la amortiguacion.

Por otro lado, el depédsito de Pt sobre las peliculas, al igual que en YIG, genera
un aumento significativo en la tasa de relajacion. Los datos experimentales revelan un
incremento en el ancho de linea atribuido a la presencia de la capa de Pt, lo que sugiere
un mayor nivel de amortiguacion asociado con la transferencia de momento angular

entre la capa de Bi:YIG y Pt. A partir de la Ecuacion 5.28, se calculé el valor de la spin
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Composicién tEMm a apy Hy, T gt JY
mm]  (x107)  (x10-4) [O¢] (x10P)em=?]  (x10-%)[A.m~

Bi; 5Y1 5Fe;012-FRO1 8 70 460 7 51 2.23 0.56

Bi175Y175Fe5012—FR01 79 91 143 41 52 2.49 0.37

Bi;YyFe;019-FRO1 50 15 31 12 8 0.53 2.92

Tabla 6.3: Pardmetros relacionados con la dindmica de espin y el spin pumping en peliculas
delgadas de Bi:YIG con diferentes espesores sobre SGGG. Se muestran el coeficiente de amorti-
guamiento en el material solo y con recubrimiento de Pt, el ancho inhomogéneo, la contribucion
del scattering de dos magnones, la conductancia de mezcla de espin y la densidad de corriente
de espin inyectada en el metal.

mizing conductance gl para las muestras estudiadas, cuyos resultados se presentan en
la Tabla 6.3. Los valores obtenidos son comparables a los reportados para YIG//SGGG
y, ademas, se observa que g'* aumenta con un mayor nivel de sustitucién de Bi en las
peliculas.

Finalmente, para evaluar la eficiencia de conversion de carga a espin, se llevaron
a cabo mediciones de ISHE a través de SP-FMR y SSE en estas muestras, cuyos

resultados se presentan a continuacion.

6.4. Analisis del transporte de espin mediante SP-FMR
y SSE

6.4.1. ISHE medido por SP-FMR

En este caso se utiliz6 la misma configuracion utilizada para YIG en las muestras de
Bi:YIG sobre SGGG. Para cada una de las muestras estudiadas mediante FMR en la
seccién anterior, se realizaron mediciones del ISHE en la interfaz Pt/Bi:YIG, siguiendo
el procedimiento descrito en la Seccion 3.2.

Los resultados obtenidos para las muestras Bi:YIG//SGGG se presentan en la Fi-
gura 6.15, donde se presenta un grafico conjunto que reune los datos obtenidos para
todas las muestras. Este analisis permite correlacionar directamente el efecto del es-
pesor y la concentracion de bismuto con las propiedades magnéticas y de transporte
detectadas en las mediciones de FMR y ISHE. Las peliculas con mayor contenido de
Bi (Bi;5:YIG) tienen picos mds amplios y menos intensos, lo cual podria indicar una
mayor anisotropia magnética o un efecto de amortiguamiento mas pronunciado. Las di-
ferencias entre Bi;:YIG y Bi; 5:YIG reflejan los cambios en la dindmica de espin debido
a las modificaciones estructurales y magnéticas inducidas por la composicién.

A pesar de que la muestra Bi; 5:YIG presenta un menor valor de gt/, la senal de
Visgg es mas estrecha y de mayor intensidad. Este comportamiento puede explicarse

al comparar la densidad de corriente de espin efectiva inyectada en la interfaz (J?), la



102 Efecto de las concentraciones en YIG sustituido con Bi

% #— 8nm-BiysY; sFes012//SGGG
l* 79nm-Biy 5Y; sFes012//SGGG
*l *— 50nm-BiyYsFes04://SGGG
— 0.31 i
c T
S
E I
I *
z ;
*
G041/ S
=01 v
0.0 HAREEE ST AAAH gk Jﬂ R g

-200 -150 -100 -50 O 50 100 150 200
H — Hres [Oe]

Figura 6.15: Voltaje generado en muestras Pt/Bi:YIG por spin pumping, normalizado por la
resistencia y el ancho de la muestra (w), en funcién del campo magnético externo a una frecuencia

de 9.8 GHz.

cual se calcula utilizando la relacién propuesta en [163]:

gV 3w h {(47?Msfy) + \/(47?]\/[57)2 + 4w2]

J) = : 6.1
’ 8 [(47rMS’y)2 + 4w?) (6.1)

Los resultados obtenidos, presentados en la Tabla 6.3, son consistentes con las obser-

vaciones realizadas en Visgg.

6.4.2. ISHE medido por spin-pumping utilizando microdispo-
sitivo

En este caso de las muestras Bi; YoFe5012//GSGG, se utiliz6 el microdispositivo ex-
plicado en la Seccién 3.2. La potencia de microondas utilizada fue de 25 mW. El voltaje
de spin pumping presenta una forma lorentziana simétrica alrededor del campo de re-
sonancia, H,., donde la senal es maxima. Esta senal puede estar acompanada de otras
contribuciones simétricas y antisimétricas (PHE, AHE y AMR) [167]; sin embargo, al
igual que en el caso del YIG, se espera que la contribucion de estos efectos sea despre-
ciable debido a la naturaleza aislante del material. La Figura 6.16 muestra un ejemplo
de la senal de SP-FMR observada en la muestra Pt/Bi:YIG(18 nm)//GSGG. Los picos
observados corresponden a la condicién de resonancia FMR, donde el transporte de
momento angular entre la pelicula y el Pt genera un voltaje medible debido al ISHE.
Las variaciones en la posicion de los picos refleja la dinamica de espin dependiente de
la frecuencia.

En la imagen, se observan los picos mas intensos a la derecha y otros menos intensos
a la izquierda. Esto indica que la muestra posee una magnetizacién perpendicular y

que el campo DC, hasta este punto, no es suficiente para saturar completamente la
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Figura 6.16: Voltaje generado por spin pumping como funcién del campo magnético externo
H en el plano para una pelicula de Bi:YIG en contacto con Pt, medido a diferentes frecuencias.

magnetizacion en el plano. Por lo tanto, se observan dos regiones de precesion a la
misma frecuencia, como se ejemplifica en la Figura 6.17. La region de interés para los
parametros buscados corresponde a la zona derecha, donde es posible ajustar una curva

lorentziana como en la Ecuacion 3.4.

!
r

Figura 6.17: Esquema de la orientacién del momento magnético (M) y el campo magnético

— —

efectivo (Heg) bajo la influencia de un campo externo (H) en peliculas con anisotropia perpen-
dicular, para los casos H < Hgay v H > Hgat-

Se observa que el pico es puramente simétrico alrededor del campo de resonancia
y cambia de signo al invertir la direccion de H, como se muestra en la Figura 6.18.
Este comportamiento es caracteristico de un voltaje dominado principalmente por el
fenémeno de spin pumping. Sin embargo, los datos también revelan una pequena di-
ferencia entre los campos magnéticos positivos y negativos, atribuida al calentamiento
Joule en la capa de platino debido a las microondas. Este calentamiento genera un
efecto SSE medible, cuya contribucién se ilustra en el recuadro, como se detalla en
[168].

El andlisis del campo de resonancia, obtenido a partir del ajuste de la funcion

lorentziana en funcion de la frecuencia de excitacion, se presenta en la Figura 6.19.
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Figura 6.18: Voltaje generado por spin pumping como funcién del campo magnético externo
para una pelicula de Bi:YIG con un espesor de 9.5nm, medida a una frecuencia de 3.0 GHz.
El grafico principal muestra los picos en las condiciones de resonancia en los campos positivo y

negativo. El recuadro resalta el comportamiento del voltaje en una regién cercana a campo 0,
donde se evidencia la contribucion del SSE.
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Figura 6.19: Dependencia de la frecuencia de resonancia (f) con respecto al campo de reso-
nancia (H,es) para peliculas de Bi:YIG sobre sustratos de GSGG, con diferentes espesores.

Inicialmente, se calcularon valores aproximados de Heg y ~v utilizando la relacion de
Kittel (Ecuacién 5.25), presentada en el capitulo anterior, en la configuracién paralela.
Los resultados se encuentran listados en la Tabla 6.4. En todos los casos, se observa una
anisotropia perpendicular, confirmada por la presencia de un Heg negativo. Utilizando
la Ecuacion 5.22, se calculd la anisotropia perpendicular K, que resulta positiva en
todos los casos, lo que favorece un eje facil a lo largo de la direcciéon normal a la pelicula.
Los valores de magnetizacion 4w M no fueron caracterizados debido al espesor de las
muestras, pero se utilizé el valor calculado en la Seccién 6.3.1 para realizar el célculo.

La dependencia de AHpwny con la frecuencia se muestra en la Figura 6.20 y se
utiliz6 para determinar la amortiguacién magnética de las muestras ().

Los valores de amortiguacion obtenidos a partir de la Ecuacién 5.26 para cada
sustrato se resumen en la Tabla 6.6.
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Sustrato trMm Heﬁ‘ 2l g = ah €1 KL
17{rz HB 3 erg
[nm]  [Oe] [¢F7] (%] (x 10%)[ 28]

GSGG-ESP 4.5 -113446 27.31£0.03 1.9774+0.002 0.53 152+4
GSGG-ESP  10.5 -3170£20  26.5%0.3 1.92+£0.02  0.40 2717
GSGG-ESP 18  -2028+6  27.324+0.06 1.978+0.004 0.32 205£5

Tabla 6.4: Propiedades magnéticas obtenidas por SP-FMR en microdispositivo para peliculas
delgadas de Pt(5nm)/Bi; YoFe5012//GSGG con diferentes espesores. Se incluyen el campo efec-
tivo, la relacién giromagnética, el factor de Landé, la deformacién perpendicular obtenida por
XRD y la constante de anisotropia perpendicular.
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Figura 6.20: Dependencia del ancho de linea (AHpway) en funcién de la frecuencia para
peliculas de Bi:YIG crecidas sobre sustratos de GSGG con capa de Pt.

En este caso no fue posible medir el « sin Pt para caracterizar el g™+ como se hizo
en el caso YIG debido a la litograffa. Sin embargo es posible determinar g™ a partir

del voltaje Viggg generado por SP-FMR como se explicard a continuacion.

La expresion fenomenoldgica de la dependencia del dngulo de campo magnético
fuera del plano de la senal Visgg, se obtiene del producto vectorial j; X & como se

explicé en la Ecuacion 2.13 y estd dado por [163]:

wGSH)\SD tanh <i> 2
Vistie = (%) 62)
UFMtFM + UNtN h

donde R es la resistencia de la bicapa, w es el ancho de la muestra y tx es el espesor
de la capa de platino. En la Tabla 6.6, se resumen los valores de Vigug v g™ obtenidos
para las distintas muestras al aplicar el campo magnético externo en el plano de la
muestra y con la frecuencia de microondas incidende de 9 GHz. Para garantizar una
comparacion precisa, los datos fueron normalizados por la resistencia y el ancho de

cada muestra (10 pum).
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6.4.3. ISHE medido por SSE usando heater

Para esta seccion se utilizaron las mismas muestras Pt/Bi:YIG//SGGG utilizadas
para medir SP-FMR. El efecto se midié utilizando el sistema presentado en la Seccién
3.4. Los resultados para las muestras Pt/Bi; 5:YIG(79nm) y Pt/Bi;:YIG(50nm) se
muestran en la Figura 6.21. Cada grafico muestra la respuesta térmica de las muestras
bajo gradientes de temperatura de 2K a 10K, indicando la amplitud y estabilidad
del SSE en funcién del espesor de YIG y del sustrato utilizado. Las barras de error
representan la dispersion experimental medida en el nanovoltimetro. En concordancia
con las medidas de ISHE, la pelicula sustituida con menos Bi presentan un voltaje
de saturacion mas alto que el resto de las peliculas. En el caso de corrientes de espin
generadas por un gradiente térmico, el SSE también produce un voltaje transversal en
el Pt, como se muestra en la Figura 6.21. En estos experimentos, la curva de voltaje
exhibe una simetria impar con respecto al campo magnético similar a la curva de
histéresis medida por VSM.
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Figura 6.21: Dependencia del voltaje generado por SSE normalizado por la longitud de la
muestra en funcién del campo magnético externo para diferentes peliculas de YIG.

La Figura 6.22 muestra el voltaje generado por SSE, normalizado por la distancia
entre los contactos y el espesor de la muestra, en funcion de la diferencia de temperatura
entre la parte superior e inferior de las dos muestras de Pt/Bi:YIG comparadas. Las
lineas discontinuas representan los ajustes lineales de la Ecuacion 3.6. Los coeficientes
de SSE para todas las muestras, deducidos de esta ecuacién, se enumeran en la Tabla
6.5.

COIIlpOSiCiéH tFM IISHE/W SSSE
[m]  [pAm~'] [nV/K]
B1175Bi1’5Fe5012—FR01 79 235 2.9
B11B12F85012—FR01 50 376 12

Tabla 6.5: Pardmetros obtenidos a partir del ISHE mediante SP-FMR y SSE en peliculas
delgadas de Pt(8nm)/Bi:YIG//SGGG con diferentes espesores. Se presenta la corriente norma-
lizada del ISHE por SP-FMR y el coeficiente SSE.
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Figura 6.22: Voltaje generado por SSE, normalizado por el espesor del sustrato més la pelicula
y la longitud de la muestra en funcién del gradiente de temperatura aplicado.

6.4.4. ISHE medido por SSE utilizando microdispositivos

En este caso de las muestras Bi;YoFe;015//GSGG, se utilizé el microdispositivo
explicado en la Seccién 3.3. Los experimentos del SSE se llevaron a cabo en los dispo-
sitivos utilizando un electroiman para aplicar un campo magnético externo en el plano
(H). Se hizo pasar una corriente continua a través del heater de Au y, tras un periodo
de estabilizacion de 5 minutos, se controlaron las resistencias tanto de la muestra como
del calentador mediante curvas I-V. El voltaje generado por el SSE se midié utilizando
un nanovoltimetro Keithley 2182a. El resultado de la resistencia se muestra en la Fi-
gura 6.23. Estos valores concuerdan con la dispersion mas frecuente de los electrones
de conduccion en las superficies de peliculas delgadas, lo que contribuye a una mayor
resistividad que en el bulk. Los valores de resistividad medidos a temperatura ambiente
son pay = 5,18 x 1078 Qm y ppy = 56,67 x 1078 Qm.

Se realizaron mediciones del SSE en sistemas Pt/Bi;:YIG//GSGG, observando el
voltaje inducido térmicamente mientras se barria el campo magnético externo (H). Los
resultados obtenidos mostraron una curva tipica de magnetizacién que se correlacio-
na con el comportamiento de la pelicula delgada de Bi:YIG estudiada por SP-FMR
previamente, caracterizada por una anisotropia predominantemente fuera del plano.
Estos resultados estan en concordancia con los observados en la secciéon previa, donde
se analiz6 el comportamiento magnético de las muestras. Estas mediciones se realizaron
para varias corrientes de calentamiento, hasta 100 mA, con el objetivo de determinar
el coeficiente de espin Seebeck utilizando la Ecuacién 3.7.

La Figura 6.24 presenta los resultados obtenidos para las muestras de Bi:YIG,
ordenadas segun su espesor en orden ascendente.

La Figura 6.25 muestra el voltaje generado por el SSE, normalizado por la distancia
entre los contactos y el espesor de la muestra, en funcion de la diferencia de temperatura

entre la parte superior e inferior de las cuatro muestras de Pt/Bi:YIG analizadas.
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Figura 6.23: Dependencia de la resistividad del Pt (ppy) y del Au (pay) con respecto a la

corriente aplicada a la pelicula de Au (Ipeater). Las lineas punteadas representan ajustes expo-
nenciales.
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Figura 6.24: Dependencia del voltaje generado por SSE en funcién del campo
magnético externo para diferentes peliculas de Bi:YIG. (a) Pt/Bi:YIG(4.5nm)//GSGG. (b)
Pt/Bi:YIG(10.5nm)//GSGG. (¢) Pt/Bi:YIG(18 nm)//GSGG. (d) Pt/Bi:YIG(20 nm)//GSGG.

Los ajustes lineales realizados sobre los datos experimentales permiten determinar el
coeficiente de SSE, cuyos valores se resumen en la Tabla 6.6.

El coeficiente del SSE obtenido en Bi:YIG(20 nm) es comparable a los informados
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Figura 6.25: Dependencia del voltaje normalizado por corriente del heater con respecto a
la corriente aplicada para peliculas de Bi:YIG con diferentes espesores. Las lineas punteadas
corresponden a ajustes lineales.

Sustrato tem Qapt Iisue/w SssE Hyos
[nm] (x107™)  [pAm™!]  [fVm?/WQ]  [O€]

GSGG-ESP 4.5 170 £20 9.5440.02 0.924 4+ 0.004 1470
GSGG-ESP 95 29 +£04 8.65+0.02 0.915 4+ 0.001 20
GSGG-ESP 10.5 170 & 20 9.49+0.03 2.668 & 0.004 920

GSGG-ESP 18 9.83+0.06 0.711 £ 0.003 1340

GSGG-ESP 20 7.234 £ 0.004 1430

Tabla 6.6: Pardmetros obtenidos a partir del ISHE mediante SP-FMR y SSE en peliculas
delgadas de Pt(5nm)/Bi; YoFe5012//GSGG con diferentes espesores. Se presenta el coeficiente
de amortiguamiento con recubrimiento de Pt, la corriente normalizada del ISHE por SP-FMR y
el coeficiente de SSE.

para materiales YIG y GFO en peliculas delgadas utilizando la misma metodologia
[169] (8.73fVm?/WQ para YIG y 7.03fVm?/WQ para GFO). Esta observacién mejo-
ra el potencial de generacion eficiente de corriente de espin debido a las propiedades
magnéticas exhibidas por el sistema Bi:YIG. Ademds, la PMA observada en las mues-

tras abre las puertas a aplicaciones especificas.

6.5. Conclusiones

En las peliculas de Bi:YIG crecidas sobre GSGG, se observé que el bismuto es al-
tamente volatil durante el crecimiento, lo que genera una sustitucién no homogénea
en el ferrimagneto. Esto provoca un aumento en el parametro de red de la pelicula
a medida que incrementa la concentracion de Bi, segin los datos obtenidos mediante
EDS. Ademas, la alta volatilidad del bismuto hace que la concentracion en las peliculas
varie incluso al mantener constantes los parametros de crecimiento. En todos los casos,
se identificaron clusters homogéneos caracterizados por deficiencia de Fe y enriqueci-

miento de Y y Bi a lo largo de la pelicula, mientras que, en las muestras depositadas
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sobre GSGG@G, se observé una capa interfacial rica en Fe.

El andlisis de tensiones mediante GPA revelé que las interacciones en la interfaz
inducen una deformacion tensiva a lo largo de la direccién perpendicular, contrario a
lo esperado para peliculas de Bi;:YIG crecidas sobre SGGG. Por otro lado, la caracte-
rizaciéon magnética mostré que estas peliculas tienen una magnetizacion de saturacion
menor que la del YIG convencional, junto con una capa muerta mas delgada. Sin embar-
go, el cambio de composicién de Bi;:YIG a Bi; 5:YIG no parece provocar alteraciones
significativas en la magnetizacién. En cuanto a la anisotropia, las muestras Bi;:YIG
sobre SGGG mostraron una anisotropia K; mayor que cero pero atn insuficiente para
generar magnetizacion perpendicular al plano, mientras que en las muestras Bi;:YIG
sobre GSGG la magnetizacion se orienté completamente fuera del plano (PMA).

En las mediciones de ISHE realizadas mediante SP-FMR y SSE, se observd que
las muestras Bi;:YIG//SGGG presentan una mejor corriente de espin en comparacién
con las Bi; 5:YIG//SGGG. Asimismo, se identific6 el SSE en medidas de SP-FMR
distinguiéndose claramente a campos cercanos a cero.

Finalmente, es importante destacar que, aunque el coeficiente del SSE obtenido para
Bi:YIG en este trabajo es comparable a los valores reportados para YIG bajo condi-
ciones experimentales similares, la incorporacion de bismuto sigue ofreciendo ventajas
relevantes. La sustitucién de Y por Bi introduce desorden estructural y aumenta la dis-
persién de fonones, lo que puede contribuir a la reduccién de la conductividad térmica
y, en ciertas condiciones, favorecer el acoplamiento magnoén-fonén. Aunque en este caso
no se observé una mejora directa en la senal SSE, las propiedades magnéticas inducidas
por el dopaje, como la anisotropia perpendicular al plano (PMA), abren posibilidades
para explorar arquitecturas de dispositivos donde la orientacién de la magnetizacién y
la eficiencia de la conversion termoeléctrica puedan optimizarse en conjunto. En este
sentido, el Bi:YIG se posiciona como un material funcionalmente versatil en el disenio

de futuras aplicaciones espintronicas.
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Conclusiones y perspectivas

“Tarda en llegar
Y al final
Y al final, hay recompensa”

— Mercedes Sosa

Este trabajo ha proporcionado una comprensién detallada de las propiedades es-
tructurales, magnéticas y espintrénicas de peliculas delgadas de YIG y Bi:YIG deposi-
tadas sobre diferentes sustratos monocristalinos, destacando el papel de las tensiones
inducidas y las interfaces en el desempeno de dispositivos espintronicos. Los resultados
obtenidos subrayan la importancia de controlar tanto las condiciones de crecimiento
como la calidad de las interfaces para optimizar la transferencia de momento angular
y la eficiencia de la conversion espin-carga.

Los experimentos de spin pumping confirmaron la generacién eficiente de corriente
de espin en las peliculas de YIG y Bi:YIG. Estos resultados validan la capacidad de
estos materiales como candidatos clave para aplicaciones espintronicas avanzadas. En
el caso de las peliculas de YIG crecidas sobre SGGG, se identificaron tensiones de
compresion que inducen anisotropia perpendicular y se observaron senales ISHE tanto
en SP-FMR como SSE significativamente mas altas en comparacién con las peliculas
depositadas sobre GGG.

Por otro lado, en las peliculas de Bi:YIG, se observd que la volatilidad del bismuto
durante el crecimiento genera sustituciones no homogéneas y variaciones significativas
en la concentracion de Bi, lo que afecta tanto las propiedades estructurales como las
magnéticas. Sin embargo, en configuraciones especificas, como Bi; 5:YIG//GSGG, se
logré inducir magnetizacién perpendicular al plano (PMA), lo que abre nuevas posibi-
lidades para aplicaciones en dispositivos de almacenamiento magnético y sensores si se
logra asegurar la repetibilidad en el crecimiento de estas muestras.

El YIG se destaca como un material de gran interés tecnoldégico en el campo emer-

gente de la espintronica debido a su baja amortiguaciéon y su larga longitud de propa-
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gacion de espin. Sin embargo, aqui se observé que la reproducibilidad y escalabilidad
de las peliculas siguen siendo un desafio, especialmente considerando las variaciones
observadas en muestras fabricadas en distintos laboratorios con los mismos parametros
de crecimiento.

La eficiencia en la conversion de corriente de espin en corriente de carga, medida
mediante el ISHE, depende en gran medida de pardmetros como g™ y «, destacando la
importancia de las interfaces ferrimagneto/metal, asi como la eleccién de la composicién
y el sustrato. Estos resultados abren nuevas posibilidades para el diseno de sensores
basados en el efecto espin Seebeck y otros dispositivos espintrénicos funcionales.

Por otro lado, el diseno y fabricacion de un sistema especializado para estudiar pro-
piedades caloritronicas, junto con el desarrollo de software dedicado, es una herramienta
fundamental para futuros experimentos. Se ha implementado un método alternativo
para medir SP-FMR y SSE a través de microfabricacién. Este enfoque ha demostrado
ser mas eficaz que los métodos tradicionales, ya que proporciona senales con menor
ruido, mayor voltaje y una mejor reproducibilidad. Sin embargo, el proceso de lito-
grafia, que implica varios pasos, requiere un mayor tiempo de preparacion de muestras,
aunque esto se compensa con una reduccién considerable del error experimental.

En términos de perspectivas futuras, este trabajo subraya la necesidad de conti-
nuar desarrollando estrategias para el control preciso de las tensiones y la composicién
quimica durante el crecimiento de peliculas. Para mejorar la calidad de las peliculas
delgadas de YIG y Bi:YIG, podrian adoptarse medidas concretas como un ajuste mas
fino del flujo de oxigeno durante el crecimiento, una optimizacién en las tasas de ca-
lentamiento y enfriamiento, la implementacion de tratamientos post-depdsito como el
recocido en atmosferas controladas y una mejora en la preparacion de los sustratos,
incluyendo limpieza por plasma, acido o tratamientos térmicos. Estas acciones permi-
tirdn no solo mejorar la reproducibilidad, sino también ajustar las propiedades para
aplicaciones especificas.

Ademas, la integracién de otros materiales, como heteroestructuras con sistemas
bidimensionales (por ejemplo, grafeno) y granates sustituidos con otras tierras raras,
podria conducir al desarrollo de dispositivos espintronicos mas versatiles. En este sen-
tido, una linea de investigacion actual consiste en explorar sustituciones del itrio por
elementos como samario (Sm), tulio (Tm) o terbio (Tb). Estas tierras raras introducen
momentos magnéticos adicionales que modifican la anisotropia magnética, los parame-
tros estructurales del granate y permiten ajustar la temperatura de compensacion del
ferrimagneto, lo que resulta de especial interés para aplicaciones que requieren un con-
trol preciso de la magnetizacion neta.

Este trabajo establece las bases para una nueva generaciéon de dispositivos es-
pintrénicos donde el control preciso de tensiones, interfaces y composiciéon quimica

desbloquee propiedades emergentes clave. Estos avances contribuiran significativamen-
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te al desarrollo de nuevas tecnologias, posicionando a la espintrénica como un campo

fundamental en la ciencia de materiales y la electrénica del futuro.






Capitulo 8
Conclusions and outlook

This work has provided a detailed understanding of the structural, magnetic, and
spintronic properties of YIG and Bi:YIG thin films deposited on different single-crystal
substrates, highlighting the role of induced strains and interfaces in the performance of
spintronic devices. The results obtained underscore the importance of controlling both
the growth conditions and the quality of interfaces to optimize angular momentum

transfer and the efficiency of spin-charge conversion.

The spin pumping experiments confirmed the efficient generation of spin current
in the YIG and Bi:YIG films. These results validate the capability of these materials
as key candidates for advanced spintronic applications. In the case of YIG films grown
on SGGG, compressive strains inducing perpendicular anisotropy were identified, and
ISHE signals in both SP-FMR and SSE were significantly higher compared to films
deposited on GGG.

On the other hand, in the Bi:YIG films, it was observed that the volatility of bismuth
during growth generates non-homogeneous substitutions and significant variations in Bi
concentration, affecting both structural and magnetic properties. However, in specific
configurations, such as Bi; 5:YIG//GSGG, perpendicular magnetic anisotropy (PMA)
was achieved, opening new possibilities for applications in magnetic storage devices
and sensors if the reproducibility in the growth of these samples can be ensured.

YIG stands out as a material of great technological interest in the emerging field
of spintronics due to its low damping and long spin propagation length. However, it
was observed here that the reproducibility and scalability of the films remain a cha-
llenge, especially considering the variations observed in samples fabricated in different
laboratories using the same growth parameters.

The efficiency of spin current conversion into charge current, measured through the
ISHE, greatly depends on parameters such as g4; and «, highlighting the importance of
ferrimagnet /metal interfaces as well as the choice of composition and substrate. These

results open new possibilities for the design of sensors based on the spin Seebeck effect
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and other functional spintronic devices.

On the other hand, the design and fabrication of a specialized system to study calo-
ritronic properties, along with the development of dedicated software, is a fundamental
tool for future experiments. An alternative method for measuring SP-FMR and SSE
through microfabrication has been implemented. This approach has proven to be more
effective than traditional methods, as it provides signals with lower noise, higher volta-
ge, and better reproducibility. However, the lithography process, which involves several
steps, requires more sample preparation time, although this is offset by a considerable
reduction in experimental error.

In terms of future perspectives, this work highlights the need to further develop
strategies for the precise control of strain and chemical composition during the growth
of thin films. To improve the quality of YIG and Bi:YIG thin films, specific measures
could be adopted, such as finer tuning of the oxygen flow during deposition, optimiza-
tion of heating and cooling rates, the implementation of post-deposition treatments like
annealing in controlled atmospheres, and improved substrate preparation through plas-
ma cleaning, acid etching, or thermal treatments. These steps would not only enhance
reproducibility but also allow for tailoring material properties for specific applications.

Additionally, the integration of other materials, such as heterostructures with two-
dimensional systems (e.g., graphene) and garnets substituted with other rare-earth
elements, could lead to more versatile spintronic devices with novel properties. In this
context, a particularly promising research direction involves replacing yttrium with
rare-earth ions such as samarium (Sm), thulium (Tm), or terbium (Tbh). These elements
introduce additional magnetic moments that can modify the magnetic anisotropy and
structural parameters of the garnet, as well as tune the ferrimagnetic compensation
temperature, which is of particular interest for applications requiring precise control of
the net magnetization.

This work lays the foundation for a new generation of spintronic devices where the
precise control of strains, interfaces, and chemical composition unlocks key emerging
properties. These advances will contribute significantly to the development of new
technologies, positioning spintronics as a fundamental field in materials science and

future electronics.



Apéndice A

Técnicas experimentales de

caracterizacion

A.1. Caracterizacion mediante Rayos X

La técnica de difraccién de rayos X (XRD) es, posiblemente, una de las més tutiles
y versatiles para la caracterizacién de peliculas delgadas, especialmente en el caso de
peliculas epitaxiales como las estudiadas en este trabajo. Esta técnica permite obtener
informacion sobre: la fase cristalina, los parametros de red, la epitaxialidad, la tensién
o deformacién residual en la pelicula y el espesor de la misma mediante reflectividad
de rayos X (XRR).

Cuando un haz de rayos X monocromatico, proveniente de una fuente de cobre
con longitud de onda Acyk,, = 1,54059A incide sobre un cristal, su interaccion con
la red cristalina da lugar a fendmenos de interferencia constructiva y destructiva. La
dispersion eldstica de los fotones permite aplicar las leyes de la reflectancia especular
y considerar los planos atémicos como espejos [135]. Segin consideraciones geométri-
cas, se produce una interferencia constructiva para ciertos dangulos 6, en funcién de la
distancia interplanar dp;, de acuerdo con la ley de Bragg, expresada en la siguiente
relacién (Fig. A.la):

n\ = 2dp sin 6. (A.1)

El subindice hkl hace referencia a los indices de Miller del plano cristalografico. El
valor n representa un numero entero denominado orden de los maximos de difraccién.

En este trabajo el difractémetro se configuré en modo de haz paralelo con el fin de
minimizar los posibles desalineamientos de la muestra. El equipo cuenta con una cuna
de Euler, lo que permite posicionar la muestra con seis grados de libertad (X, Y, Z,
w, ¢y x), facilitando asi el andlisis de distintos planos cristalinos como se muestra en
la Fig. A.1b.

Diversos métodos experimentales basados en este principio permiten obtener dis-
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(a) (b)

Figura A.1l: (a) Visualisacién de la relacién de Bragg. (b) Esquema de la notacién utilizada
para los dngulos y grados de libertad en el difractémetro utilizado.

tinta informacién estructural de la muestra como se detalla a continuacién.

A.1.1. Difraccién de Rayos X en scan 260/w

En este caso, w se mantiene en la mitad del dngulo de dispersién (26), y el patrén
se registra en funcién de 26. Durante el escaneo, el plano de Bragg se mantiene siempre
paralelo a la superficie de la muestra. Esta configuracion se denomina cominmente
escaneo simétrico o acoplado. Por consiguiente, la condiciéon de Bragg se cumple uni-
camente para los planos hkl paralelos a la superficie de la muestra.

A partir de la Ecuacion A.1, la distancia interplanar calculada permite determinar
el parametro de red fuera del plano (out-of-plane, OOP). En una pelicula epitaxial, se
espera observar un conjunto de picos correspondiente a una unica orientacion cristalina.
Para que una pelicula se considere epitaxial, los planos reticulares deben estar bien
alineados tanto en el plano como fuera de él. Cabe destacar que este tipo de escaneo no
proporciona, por si solo, informacion suficiente para confirmar la epitaxialidad completa
de la pelicula, ya que las reflexiones observadas dependen tnicamente de la orientacion

fuera del plano.

A.1.2. Mapa de espacio reciproco (RSM)

Esta técnica se utiliza para determinar cambios en los parametros de red tanto en los
ejes fuera del plano como en el plano, debido a tensiones, deformaciones o variaciones
en la composicién. La medicién del mapa del espacio reciproco (RSM) registra las
distribuciones de intensidad de difraccion escaneando simultaneamente el angulo de
difraccién y los ejes de rotacién de la muestra, representando graficamente el resultado
en el espacio reciproco. El mapa resultante proporciona informacién sobre la estructura
cristalina, las relaciones de orientacién entre dominios, la cristalinidad y la orientacién
preferencial de la muestra.

Se pueden generar mapas o diagramas para cuantificar el valor de las constantes
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de red en el plano y fuera del plano de la pelicula y el sustrato. Esto permite evaluar
la discrepancia entre los parametros en el plano y calcular la deformacién epitaxial
(compresién o traccion) de la pelicula. Los RSM se obtienen mediante la combinacién
de 20/w y rocking curves (omega-scan) alrededor de un pico de difraccién asimétrico
de la pelicula. Se busca el pico de difraccién en la posicion 20 y w = 6 + 7, donde 7 es
el angulo entre los planos de difraccién (hkl) y el plano paralelo a la superficie de la
muestra. Generalmente, se realiza la transformacion 1til entre 20 y w y las coordenadas
¢ mas convenientes.

Gt = Ka — K; (A.2)

donde K; y K4 son los vectores de onda del haz incidente y difractado, respectivamente.
Resulta muy util expresar las posiciones y formas de los puntos reciprocos de la red
utilizando el sistema de coordenadas cartesianas (@, @1) en lugar de 20 y w para
calcular los espaciamientos djy;. Esta conversion se puede realizar siguiendo la siguiente

formulas:

27

Q= ~ sin (6 — w) sin 6
o (A.3)
QL= Tcos(e—w)sinﬁ

Las posiciones relativas de los puntos reciprocos de la red de una pelicula epitaxial

y su sustrato cambian segin la coincidencia de la red en el plano y la relajacién.

A.1.3. Reflectividad de Rayos X (XRR)

La medicién de reflectividad de rayos X (XRR) no es una técnica basada en el
fenémeno de difraccién. Esta técnica se emplea para analizar las curvas de intensidad
reflejada de un haz de rayos X incidente a un angulo rasante (w muy pequeno), con el
fin de determinar pardmetros estructurales de peliculas delgadas, tales como el espesor,
la densidad y la rugosidad superficial o interfacial.

Cuando una onda electromagnética incide sobre la superficie de una muestra, se
genera una onda reflejada especularmente, una onda refractada y, en ciertos casos,
reflexiones difusas. En el caso de los rayos X, el indice de refraccion de los materiales
es ligeramente inferior a 1. Como resultado, los rayos X experimentan reflexion total
al incidir con un angulo rasante w menor que el dangulo critico de reflexién total (6¢).
Por tanto, la reflectividad de los rayos X estd determinada por el valor del indice de
refraccién del material y la longitud de onda del haz. Al superar 0, la reflectividad
disminuye rapidamente y la proporciéon de rayos X reflejados especularmente se reduce
significativamente.

El analisis de la curva de reflectividad resultante permite extraer informacion es-

tructural de la pelicula delgada. En particular, se observan variaciones en la intensidad
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reflejada cuando existen interfaces entre materiales con diferente densidad electronica.
Se produce interferencia entre los rayos X reflejados en la superficie superior y aquellos
reflejados en la interfaz entre la pelicula y el sustrato. Esta interferencia genera un

patron de oscilaciones en el perfil de reflectividad, conocidas como franjas de Kiessig
[136].

El periodo de estas oscilaciones esta relacionado con el espesor de la pelicula: a
mayor espesor, menor es el periodo. La amplitud de las oscilaciones, asi como el valor
del angulo critico, proporcionan informacién sobre la densidad de la pelicula. En par-
ticular, la amplitud aumenta con la diferencia de densidad electrénica entre la pelicula
y el sustrato. Por otro lado, una mayor rugosidad superficial o interfacial provoca una
disminucién mas rapida de la intensidad reflejada y una reduccién en la amplitud de

las oscilaciones.

El analisis de los patrones de interferencia realizados en esta tesis se llevo a cabo
utilizando el software GenX, el cual emplea un algoritmo de evolucion diferencial para
el refinamiento de los patrones de reflectividad [170]. Este programa permite estimar

perfiles de intensidad complejos provenientes de monocapas y heteroestructuras.

A.2. Microscopia Electrénica de Transmisién (TEM)

La Microscopia Electréonica de Transmisién (TEM por sus siglas en inglés) es una
técnica avanzada de caracterizacién estructural que permite obtener iméagenes con reso-
lucién atémica mediante la transmision de un haz de electrones a través de una muestra
ultradelgada. En el TEM, el haz de electrones se genera en un canén electrénico, ge-
neralmente con un filamento de tungsteno o una fuente de emisién de campo, y es
acelerado por una diferencia de potencial del orden de 100 a 300 kV. Posteriormente, el
haz se focaliza mediante un sistema de lentes electromagnéticas que permite iluminar

la muestra con una alta coherencia y precision.

A diferencia del Microscopio Electrénico de Barrido (SEM por sus siglas en inglés),
en el TEM la muestra debe tener un espesor del orden de unos pocos nanémetros para
permitir el paso de los electrones. Al atravesar la muestra, los electrones experimentan
diversos fenémenos de interaccion elastica e inelastica con los atomos del material.
Estas interacciones dan lugar a la formacion de imagenes de contraste de masa, de
difraccién o de fase, segin el modo de operacién seleccionado (modo imagen, modo

difraccién de electrones, entre otros).

El TEM permite obtener informacion detallada sobre la estructura interna del ma-
terial, incluyendo la identificacién de planos cristalograficos, defectos, bordes de grano

y la orientacion de dominios.
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A.2.1. TEM de alta resolucién (HRTEM)

La microscopia electrénica de transmisién de alta resolucién (HRTEM por sus siglas
en inglés) es una modalidad avanzada de TEM que permite visualizar directamente la
estructura cristalina de los materiales a escala atomica. Esta técnica aprovecha la cohe-
rencia del haz de electrones y las condiciones de imagen de fase para generar contrastes
que revelan la posicién relativa de los planos atémicos en la muestra. En HRTEM, se
emplean lentes electrénicas de alta precisién para minimizar las aberraciones y mejorar
la resolucion, alcanzando valores inferiores a los 0.1 nm. La muestra debe prepararse
cuidadosamente para asegurar su uniformidad y delgadez, de modo que permita un

paso coherente del haz sin introducir artefactos de imagen.

A.2.2. Scanning TEM (STEM)

La Microscopia Electrénica de Barrido en modo Transmisién (STEM por sus siglas
en inglés) combina las capacidades de resolucién del TEM con la versatilidad del barrido
del haz que caracteriza al SEM. En STEM, un haz de electrones enfocado se hace incidir
sobre la muestra de forma puntual, y se escanea linea por linea, permitiendo obtener
iméagenes.

La principal ventaja de STEM es su compatibilidad con detectores simultdneos,
lo que permite registrar diferentes tipos de senales durante el escaneo: iméagenes de
contraste de campo oscuro (HAADF), seniales EDS para anélisis elemental y Espec-
troscopia de Pérdida de Energia de Electrones (EELS por sus siglas en inglés).

El modo HAADF (High-Angle Annular Dark Field) es especialmente valioso, ya que
el contraste de imagen depende aproximadamente del nimero atémico de los elementos
presentes, lo que permite una discriminacion clara entre diferentes materiales. Esto lo
convierte en una herramienta util para estudiar variaciones de composicién a escala

atémica.

A.2.3. Espectroscopia de Dispersién de Electrones (EDS)

La Espectroscopia de Dispersion de Electrones (EDS) es una técnica microanalitica
utilizada para identificar y cuantificar los elementos presentes en una muestra. Al inte-
grarse con un sistema de Microscopia Electrénica de Barrido (SEM) o de Transmisién
en Modo de Barrido (STEM), la EDS permite obtener mapas elementales detallados
de la composicién quimica.

El principio de funcionamiento de la EDS se basa en la medicion de la energia y la
intensidad de los rayos X emitidos por la muestra cuando es irradiada con el haz de
electrones de alta energia del microscopio. Esta interaccién puede provocar la expulsion

de un electrén de una capa interna de los dtomos, generando una vacante electronica
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que es rapidamente ocupada por un electron de una capa externa. Al realizar esta
transicién, el electrén libera energia en forma de un fotén de rayos X. Estos rayos X se
denominan caracteristicos, ya que su energia es especifica de cada elemento quimico.
Es asi que su deteccién permite identificar los elementos presentes en la muestra. Las
energias e intensidades de estos rayos X son registradas en la region de interés, y
posteriormente se procesan mediante un software especializado que compara los datos
obtenidos con datos de referencia para determinar tanto la identidad como la cantidad

relativa de los elementos detectados.

A.2.4. Geometric Phase Analysis (GPA)

El Analisis de Fase Geométrica (GPA) es una técnica cuantitativa utilizada para
estudiar campos de desplazamiento, deformacion y tension a escala nanométrica a
partir de imagenes de alta resolucién obtenidas mediante HRTEM o HAADF-STEM.
Esta técnica se basa en la extraccién de la informacion de fase contenida en las franjas
de interferencia del patron peridédico de la imagen cristalina. Al aplicar un analisis de
Fourier sobre la imagen, es posible aislar determinados vectores de red del cristal [1418].
A partir de estos vectores y de sus fases asociadas, el GPA permite calcular mapas
espaciales de desplazamiento, deformacién y gradientes de deformacion, que pueden
relacionarse con campos de esfuerzo mecanico, desalineaciones epitaxiales, presencia
de dislocaciones e interfaces.

A partir de las imdgenes HRTEM-HAADF también es posible obtener los campos de
deformacién en el plano (e,,) y fuera del plano (e,.) de la muestra, utilizando el software
Digital Muicrograph. Para calcular estos campos, el programa determina el parametro
de red promedio del sustrato y lo compara con el obtenido mediante el analisis de
las imagenes. Por lo tanto, este estudio de las tensiones es relativo al sustrato y no
constituye una medida absoluta.

En los mapas generados, los colores claros indican la presencia de tensiones ex-
pansivas, mientras que los colores oscuros representan tensiones compresivas respecto
del pardametro de red del sustrato. Los tonos rojos y verdes indican zonas donde la

estructura presenta baja discrepancia con respecto a la del sustrato.

A.3. Magnetometria de Muestra Vibrante (VSM) y
Superconducting Quantum Interference De-
vice (SQUID)

El magnetémetro de muestra vibrante (VSM por sus siglas en inglés) se basa en

la ley de Faraday. En esta técnica, la muestra se hace oscilar mecdnicamente entre un
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conjunto de bobinas sensoras. La variacion del flujo magnético inducida por el movi-
miento genera un voltaje en las bobinas, el cual es proporcional al momento magnético
de la muestra.

Por otro lado, el magnetémetro Superconducting Quantum Interference Device (SQUID)
utiliza bobinas superconductoras capaces de detectar campos magnéticos extremada-
mente débiles mediante el efecto Josephson. Este dispositivo es considerado el método
mas sensible para la deteccién de senales magnéticas, alcanzando resoluciones del orden
de 1078107 emu.
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