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Resumen

Hoy en dia existe gran interés en la integraciérbxidos de perovskita en
sustratos monocristalinos de silicio con el objetile mejorar la actuacién de los
dispositivos electronicos y ampliar sus funciorediéls. Sin embargo, el crecimiento
de Oxidos epitaxiales y de calidad sobre silicio &0y en dia sigue siendo un
desafio, debido a la alta reactividad del silicim @l oxigeno y a los desajustes de
red entre Oxido/sustrato. Con la finalidad de dedlar dispositivos novedosos y
multifuncionales propusimos en esta tesis la falr@ de multiferroicos artificiales
consistentes en multicapas que alternan componeriégsoeléctricas vy

ferromagnéticas.

En una primera etapa de la tesis se puso a pumi@&miento por ablacidon
laser (PLD) de capas delgadas ferromagnéticagpde ltg ¢6Srh 3MNO3;  (LSMO),
seleccionando capas tapérboffersde YSZ y Ce® que permitieran confinar la
difusion de oxigeno y mejoraran el acople cristabntre el sustrato y la pelicula de
interés. La optimizacion del proceso de crecimiesgdlevd a cabo realizando una
caracterizacion detallada del apilamiento de ladindas capas, su composicion
guimica, la calidad y tipo de estructura cristaliasi como las propiedades
magneéticas y eléctricas de este sistema. Los tistensayos permitieron constatar
la excelente cristalinidad de las muestras, lagmaa de interfaces relativamente
abruptas y de superficies lisas. Nuestro estudistmdajue es posible después de
una optimizacion cuidadosa de los parametros deingiento y la seleccion
apropiada de las caphbsfferla integracion de peliculas de LSMO con propiedade
magneéticas y eléctricas controladas sobre sustrato®ocristalinos de silicio por
PLD.



En la segunda etapa se trabajé en la construcei@gmudtiferroicos alternando
capas delgadas de LSMO y BaZiBTO) sobre silicio. Para ello se optimizé el
crecimiento de las distintas componentes para lustggrar exitosamente bicapas
de tipo LSMO/BTO en silicio. Las bicapas mostratener interfaces definidas y
buena cristalinidad. Se confirmd que las manganiresentan en estas series de
muestras propiedades ferromagnéticas comparablas de peliculas de LSMO
individuales. Se analiz6 el rol de las interfasebre las propiedades de estos

sistemas examinando las propiedades de bicapad BMD.

Se trabajo igualmente en el crecimiento de eleogadetalicos de LaNiD
(LNO) para poder controlar la polarizacion del detéctrico en multicapas. Se
lograron capas orientadas en direccion (00h) lwaja rugosidad superficial y
estructura cristalina relajada respecto al sustr&malmente se fabricaron
multicapas LSMO/BTO/LNO cuyas propiedades cristdinse analizaron,
determinando el efecto de las tensiones en la caphi. Estas heteroestructuras
presentan una combinacién bastante prometedoraipbzarse en la innovacion de
dispositivos, como por ejemplo en memorias mulifieas, donde se aproveche el

acoplamiento magnetoeléctrico y magneto-elasticaves de la interfaz FE/FM.



Abstract

Nowadays there is a lot of interest in the intagrabf perovskite oxides in
silicon monocrystalline substrates looking for eqprovement and expansion of the
spintronic devices functionalities. The growth adlily crystalline oxides on silicon
is still a challenge, given the high reactivity sificon surface with oxygen, the
different thermal expansion coefficient and thetideas mismatch between
oxide/substrate. In order to develop novel and ifomittional devices, in this thesis
we propose the fabrication of artificial multifelte consisting in multilayers that

alternate ferroelectric and ferromagnetic compaent

In the first stage of the thesis, the growth byetaablation (PLD) of
Lag geSlh.3MNO3 (LSMO) ferromagnetic thin films was fine-tuned. EBjoosing
adequate buffer layers, YSZ and Ge@e were able to confine the diffusion of
oxygen to the first buffer layer and improve thgstalline coupling between oxide
and substrate. The optimization of the growth pssagas carried out by performing
a detailed characterization of the layers stackthgir chemical composition, the
guality and type of crystalline structure, as wadl the magnetic and electrical
properties of these systems. The different stuchesed out confirmed the excellent
crystallinity of the samples and the presence ddtikely abrupt interfaces and
smooth surfaces. Our study showed that after thefudaoptimization of growth
parameters and appropriate choice of buffer layielis, possible to integrate high
guality LSMO thin films with controlled magnetic @relectrical properties on

monocrystalline silicon substrates by PLD.

In the second stage, artificial multiferroics we@wn by alternating thin
layers of LSMO and BaTiQ(BTO) on silicon. For this, the growth of the éifént

components was optimized to then successfully rateghigh crystalline BTO /



LSMO bilayers on silicon. It was then confirmed tthenanganites exhibit
ferromagnetic properties close to single LSMO fiims in these sample series. The
role of the interfaces on the properties of thgstesns was analyzed by examining
the properties BTO / LSMO bilayers. We also worl@dthe growth of metallic
electrodes of LaNi@Q(LNO) to use as electrode for the control of teedelectric
polarization. Layers (00h)-oriented were achieveth ww surface roughness and
relaxed crystalline structures in regard to thessabe. Finally, LSMO / BTO /
LNO multilayers were successfully fabricated an€lirtitrystalline properties were
analyzed, as well as the effects of strains inrthdtilayer. These heterostructures

are promising to be used in device innovation, agmultiferroic memories.
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Motivacion de la tesis

Esta tesis esta focalizada en uno de los temas desgafiantes de la
actualidad, la integracién de 6xidos en la platato tecnoldgica del silicio. Los
oxidos de perovskita de tipo AB@nuestran interesantes propiedades fisicas como
consecuencia de su sensible estructura electromuastrando caracteristicas
aislantes, conductoras, semiconductoras, superctords con alta temperatura

critica, ferromagnéticas, ferroeléctricas, entrast

La combinacion de estos oOxidos con semiconductaresho silicio, ha
impulsado la busqueda de dispositivos con nuevasidoalidades [1 - 2]. Las
propiedades fisicas de las peliculas delgadas &éssad 6xidos, son fuertemente
influenciadas por la estructura cristalina delesist [3 - 5]. Asi que, un crecimiento
estructural no coherente, puede cambiar profundiEn®rs caracteristicas fisicas

mostrando propiedades muy diferentes a las delrialateasivo [6].

La incorporacion de los oxidos a la plataformadilidio resulta interesante
para la creacién o perfeccionamiento de dispostiwmicroelectronicos [2, 7- 8]. El
silicio ofrece la alternativa de ser un material bdejo costo y con una
industrializacion avanzada. La combinacién de nmalesr a base de 6xidos en silicio
es requerida para la creacion de dispositivos gieelgn ser masificados y para el
desarrollo de nuevos dispositivos multifuncionales.base a esto, diferentes grupos
de investigacion han orientado su trabajo comlaliflad de crecer 6xidos altamente
cristalinos sobre silicio. Sin embargo, se han ettado con grandes dificultades
por los desajustes de red entre el 6xido y el sastAdemas, por la inevitable capa
de o6xido nativo amorfo que crece sobre la superfitgl silicio; esto dificulta el
crecimiento coherente (epitaxial). [9 - 12]. EStusonvenientes se pueden evitar al

crecer capas intermedias entre el 6xido multifumaliy el sustrato [13 - 21]
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El objetivo general de esta tesis fue el desarroll caracterizar sistemas
basados en peliculas delgadas o heteroestructuraseade Oxidos de perovskita
integrados en silicio, con propiedades cercanas aé peliculas delgadas crecidas

sobre sustratos de 6xidos.
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Capitulo I

Introduccion

En las Ultimas décadas se ha hecho un fuertejdrghara lograr la
integracion de oxidos de perovskita sobre sustrdéosilicio. La combinacion de
heteroestructuras de Oxidos con la tecnologia déceeductores, aumentaria las
funcionalidades de los dispositivos microelectrosi@xistentes y posibilitaria el
desarrollo de nuevos sistemas [1, 2, 7, 11]. Hionento epitaxial de 6xidos con
superficies lisas sobre sustratos de silicio eslagafio, algunos inconvenientes se
pueden evitar empleando peliculas que crecen de eythxial directamente sobre

silicio como “capa tampon” buffer.

A continuacion se presentara una descripcion géder las caracteristicas
estructurales, y propiedades fisicas de las matagamiomo material masivo.
Seguidamente un resumen sobre estos sistemas aglinolgs delgadas crecidas
sobre sustratos monocristalinos de Oxidos. Sermmmtton una breve introduccién
sobre el Oxido ferroelectrico BaTiO Se hace un breve resumen sobre
heteroestructuras basadas en oxidos y finalmeateresenta un breve resumen del

estado del arte sobre la integracion de oOxidosidmales en silicio.

1.1 Propiedades de las manganitas (A1.xA’xB03)
En esta seccidon se describiran las propiedades®sales, magnéticas y

de transporte de las manganitas en volumeaulk).
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1.1.1 Estructura cristalina
La estructura cristalina de las manganitas egpdeperovskita, de férmula

general A,A'BOs (A: La, A": Ca, Ba, Sry B: Mn). La estructurastalina de una
perovskita ABQ es cubica, donde los iones A se encuentran eeskagnas de un
cubo como se muestra en la Fig. 1.1 y el cationeBulsica en el centro de la

estructura rodeado por un octaedro de atomos demxi

La estructura cristalina de la perovskita preseligtorsiones, dependiendo
del tamafio relativo entre los iones A y B el sistemambia de estructura cristalina,
de cubica a romboédrica u ortorrombica, como sestna en la Fig. 1.2 (a) y (b).
Para conocer el tipo de distorsion cristalina dezaitun coeficiente llamado factor

de tolerancia, definido por Goldschimdt [22], como

T + To

tzﬁX(TB‘H”o)

ec (1.1)

Donder; Visea A,B u 0, representa el radio ionico de los iones A, By O

respectivamente.

Segun el valor del factor de tolerantiase puede conocer el tipo de
estructura que presenta el sistema. Un factorl sefiala que la estructura de la
perovskita es cubica. Si el factose encuentra entre los valores efit9é < t < 1,
la estructura pasa a ser romboédrica y parad.96 resulta ortorrombica. Por
ejemplo, las manganitas §.aSr 303 (LSMO) son romboédricas mientras que la
del LaMnQ, es ortorrombica [23]. Cuando el sistema presema distorsion
pequeia respecto a la estructura cubica, la estause aproxima a una “pseudo-
cubica”. Por ejemplo, en el caso delk#rnsMnO; el parametro de red pseudo-

cubico g, en volumen es 3.88 A y su grupo espacial crigtafico esR3c. [24- 26].

15



Fig. 1.2 (a) Estructura
ortorrémbica del LaMn@

romboédrica

del ¢ kgdro3MnOs.

(b) Estructura
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1.1.2 Estructura electrénica
Los niveles de los electrones 3d de un ion de avasp aislado estan

degenerados. Esta degeneracion se rompe cuandmnes de manganeso se
encuentran en el sitio B de la estructura peroasks decir en un entorno octaédrico
de O (Fig. 1.1). En ese caso los estados se remra@nun triplete,§ y un doblete

g, de mayor energia separados por una brecha de censfalino de4 ~ 1.5 eV
(Fig. 1.3)

Loy

1 [ -
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—1— e
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>
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Fig. 1.3. Desdoblamiento de los niveles de ene3diael Mri® para una simetria
cubica (c = a =b) y para una axial{@). A la derecha se esquematizan los distintos
orbitales 3d del ion Mn. [27-28]
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El ion Mn™® (3d") con estado de espin total s = 2 presenta &esud
electrones ocupando los tres estados del orbjtgl tino se encuentra ocupando el
orbital g, Como el orbital g se encuentra parcialmente lleno, el sistema tiende
disminuir su energia generando distorsiones estales que desdoblan nuevamente
el orbital g. Este efecto se conoce como Jahn Teller. Uno sigpapametros que
determina las propiedades de transporte y mageéledas manganitas es el ancho
de banda en el orbita), €5;7), el cual esta correlacionado con la longitud guims

entre los enlaces del octaedro Mn-O [27, 29]

1.1.3 Interacciones magnéticas
Las primeras investigaciones teodricas realizadasres las manganitas

intentaron describir cualitativamente la correlaciéntre las propiedades de
transporte y magnéticas encontradas experimenttgmen estos sistemas. En
principio se buscaba explicar la disminucion deekistividad eléctrica al aumentar
la polarizaciéon de espin de las cargas movileprifler modelo tedrico que explico
esta correlacion fue el de C. Zener [30] en el seatonsideran las reglas de Hund y
que los electrones no cambian la orientacion despin al moverse de un ion a otro.
Este mecanismo de interaccion donde los iones Mdgrintercambiar su valencia
por la transferencia de un electron mediante ejemo es conocido como Doble
Intercambio (DE). En 1955, Anderson y Hasegawa), §8hsideraron la interaccion
de dos iones con sus espines orientados arbitrant@my obtuvieron que la
probabilidad de salto efectiva del electron ente orbitalese; es t,jocos@/Z),
siendoO el angulo entre la direccidén de los espines demkrsganesos vecinos. Por
lo tanto, la probabilidad de salto es maxima cuando0, es decir, cuando existe un
acople tipo ferromagnético (FM) entre espines, @Ensi© = =n, (1)), la
probabilidad de salto es cero. Los esquemas peaenten la Fig. 1.4 (@) y (b),

describen el mecanismo de DE para el @s0 (11).
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Fig 1.4 (a) Esquema del mecanismo de doble intdsimganel cual involucra dos
iones de manganeso y un ion de oxigeno. (b) la lidadi de los electrones

incrementa si los espines cercanos estan polasz{&ij

El acoplamiento de superintercambio (SE), desaitensamente en [33],
es un tipo de intercambio indirecto, donde la cae®n de electrones es mediada
también por atomos de oxigeno. Este acoplamientordae generalmente un estado
antiferromagnético (AFM) entre los espines de amwecinos y es esencial para
comprender sistemas donde el dopaje es extrengecas cuando x=0 o x=1. Como
es el caso del LaMng PrMnQ;_ [34 - 35].
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En el diagrama mostrado en la Fig. 1.5, se puetk el amplio rango de
propiedades fisicas que presentan las mangangjpsate a la concentracion de Sr o
lo que es lo mismo en funcién de la tasa *Min*® (La,SrMn*™,_Mn, 05 2
[36]. De este diagrama podemos notar que a bajageraturas la manganita es FM
para concentraciones alrededor Bel5< x < 0.5y AFM para valores d8.5< x <
0.6. En particular el dopaje con x= 0.33 es de naoestterés porque el
Lag 7SIh.3MNO3 (LSMO) es un éxidoHalf-metal y tiene la temperatura de Curie
mas alta entre las manganitas de valencia mixtéaSgopuesto para ser utilizado

en bolémetros o para innovar dispositivos magngtji28, 37].
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Fig 1.5Diagrama de fases de la familia;L&r,MnO; en funcién del dopaje x. En el
grafico se distinguen fases paramagnéticas (PMirorfagnéticas (FM) vy
antiferromagnéticas (AFM). Pueden ser canteadasa@l@mas de aislantes (I) o
metalicas (M)38]
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1.1.4 Transporte eléctrico

Al cambio de la resistencia de un material en goreia de un campo
magnético externoH#0) se le conoce como magnetoresistenditR) y esta

definida como:

AR _ R(H) —R(0)
R R(0)

ec(1.2)

SiendoR (H) y R (0) la resistencia en presencia de un campo magnético

aplicado H y a campo H=0, respectivamente.

El interés en el estudio de manganitas se retdrobsarvar un gran efecto
de magnetoresistencia en compuestos comaMiglsMnO; y en La;sBay sMnOs.
Un efecto de MR 60 % mayor al encontrado en estrastartificiales de multicapas
metdalicas impulsé el progreso de los estudios desriy experimentales. Sin
embargo, el descubrimiento del efecto de magnesteesia gigante (GMR) opaco
estos estudios. La observacion del efecto de magrsétencia Colosal (CMR) en

peliculas delgadas de manganita resurgio el interégamente hasta hoy en dia.

El efecto CMR esta parcialmente vinculado al mierao de doble
intercambio (DE). Como se mencioné anteriormentereion M los electrones
en by se encuentran localizados, los electrones erstade g se encuentran
deslocalizados o itineranteEn los sistemas dopados, se crean vacancias y los
electrones gpueden moverse dependiendo de la alineacion desgises locales.
En un sistema ferromagnético a medida que la teaty@arse incrementa hasta cerca
de la transicibn magnética (Tc) los espines delestrones dejan de estar alineados

entre si, por ende, la resistividad es mayor cdecdc. Por lo tanto, se espera un
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efecto de CMR mayor alrededor de Ton la aplicacion de un campo magnético
los espines comienzan a alinearse facilitando suvirmento e incrementando la
conduccion a medida que el campo magnético extaumeenta. La fisica de la
CMR es mucho mas compleja. Algunas teorias se esarllado con la finalidad
de explicar la fisica subyacente de la CMR. Moddmgercolacion y separacion de
fases han sido propuestos. Actualmente una comprenamplia de la
fenomenologia de la CMR aun es desafiante. [32@9En la Fig. 1.6 se muestra
un grafico de la resistividad en funcién de un camyagnético aplicado. Se puede

notar una mayor MR cerca de Tc.
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Fig. 1.6 Resistividad (panel superior) y magnetia¢panel inferior) en funcién de

un campo magnético aplicado en una muestra ceraaita g:Srp 1 MnNO3  [26].
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1.2 Propiedades eléctricas y magnéticas de las manganitas en
peliculas delgadas

Las propiedades magnéticas y de transporte dedhsulas delgadas de
manganita son muy sensibles a pequefas perturlesosstructurales. Las tensiones
en la red cristalina generan cambios en la longitdesgulo de los enlaces entre los
octaedros de Mngf41]. Hoy en dia se han logrado grandes avancéssdiacnicas
de crecimiento y es posible crecer peliculas delgade 6xido de alta calidad

cristalina.

El crecimiento de peliculas delgadas epitaxiakesmnganitas se realiza
habitualmente empleando sustratos a base de ¢xdasestructuras cubicas y
parametro de red similar. Los oOxidos de mangangsm ABO; asi crecidos
generalmente presentan alta calidad cristalinaogipdades eléctricas y magnéticas
cercanas a las del material en volumen. El credimiepitaxial de las manganitas
sobre sustratos de silicio solo es posible utiliracapas tampén duffer. A
continuacion se mostrara un breve resumen sobva@dgestudios magnéticos y de
transporte realizados a peliculas delgadas de maagaecidas sobre sustratos de
oxidos. Seguidamente se hara un breve resumersteloedel arte de peliculas de

manganita crecidas sobre sustratos monocristadiesgicio.

Como se ha mencionado anteriormente, las propésddidicas de las
manganitas son sumamente sensibles a las tensf@reglas sobre su estructura
cristalina, por ejemplo por el desajuste de redeeatpelicula y el sustrato. Millis
presentd en un trabajo pionero, el efecto de teasi@obre el orden magnético de
estos materiales [42]. Algunos autores reportat@fexto de las tensiones de red

sobre la temperatura de Curig)(y sobre la transicion metal-aislanig)( [43- 45]

Un estudio sobre la correlacion entre las caristieas estructurales y de

transporte en las manganitas [46] ha mostrado arenmento sistematico de la

23



resistividad cuando decrece el tamafio de grano (F); como consecuencia de

fronteras de grano que causan la dispersion deldotrones de conduccion.
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Fig. 1.7. Resistividad como funcion de la tempeetpara peliculas de

Lag.s:Ca 3MnO; crecidas sobre sustratos policristalinos y montadimos de
SrTiOs. [46].

1.3 Oxido ferroeléctrico BaTiO3

El BaTiO; (BTO) fue el primer ferroeléctrico (FE) con estwa tipo
perovskita en ser descubierto. Los materiales Ri dido implementados en el
desarrollo de dispositivos electro-6pticos o measmo volatiles, debido a sus
propiedades como; alta constante dieléctrica, Rakidbn y respuesta
electromecanica. Los ferroelectricos presentanodosas estados estables con una

polarizacion espontanea incluso en ausencia deampa eléctrico aplicado, y es
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posible revertirla entre estos estados con laapbo de un campo eléctrico. [47-
48].

El titanato de bario (BTO) es un ferroeléctricdemperatura ambiente y
como se ha mencionado; su estructura cristalirdedfpo perovskita, con formula
general ABQ, donde los oxigenos forman un octahedro entottne atomos B. La
ferroelectricidad en estos materiales es una caese@ del desplazamiento del
atomo de Ti. Por encima de 120°C (~ 400K) el BTOpagaeléctrico, porque su
simetria cristalina es cubica, entonces los atos®sencuentran simétricos en
relacion al centro de su estructura. A temperaaumbiente, el BTO presenta una
estructura tetragonal (grupo espaédmn) con parametros de red= 3.994 A yc
=4.038 A y polarizacién espontanea a lo largo ddireccionc. Con la disminucion
de la temperatura el BTO presenta otras dos tranafdones estructurales y
también presenta cambios en su direccion de patadz, como se muestra en la
Fig.1.8, a temperaturas por debajo de 0° C (~KR/8 -70 ° C (200 K) las

estructuras son ortorrombica y romboédrica, resgauente.

Fig. 1.8 Esquema de las transiciones de fase delCBa distintas temperaturas (a)
Estructura perovskita (cubica, paraeléctrica), {a3e tetragonal con eje de
polarizacion a lo largo de [001], (c) fase ortorkdca con polarizacion a lo largo de
[110], (d) fase romboédrica con polarizacion aalgo de [111]. [48]
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Las peliculas delgadas de BTO presentan ventajesreparacion al material
masivo, porque ofrecen la posibilidad de poder tajusa transicion de fase
estructural al manipular las tensiones de la restiatina en la pelicula y en paralelo

mejorar la polarizacion del ferroeléctrico. [49-50]

1.4 Heteroestructuras basadas en 6xidos

Los O6xidos magnéticos como las manganitas haddemm fuerte impacto
en el area de la espintrénica, se espera obtergnanrefecto de magnetoresistencia
tunel (TMR) al utilizar materiales magnéticos comes ‘half-metal’ (como el
LageeSlh3MNO3). Las primeras observaciones de TMR fueron en o&xid
magneéticos [51, 52] Yas investigaciones para espintronica basada eto®»ge
incrementaron muy rapidamente, pasando luego porestudio de los
semiconductores magnéticos diluidos (DMSs) [53, , 54ds cuales son
semiconductores dopados con iones magnéticos y mcigntemente por los

multiferroicos (MF).

Los MF son materiales donde pueden coexistir dder@s ferroicos; como
ferroelectricidad (FE) y ferromagnetismo (FM); estoateriales se conocen como
MF magnetoeléctricos, (Fig. 1.8), este tipo de nelis presentan la posibilidad de
modificar sus caracteristicas magnéticas con ligagbn de un campo eléctrico y
viceversa, un campo magnético externo puede camlbiapolarizacion del

ferroelectrico.
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Fig. 1.9 Esquema de dos estados ferroicos en una misma fase

(MF- magnetoeléctrico). [55]

Debido a la existencia de pocos MF intrinsecos, haae propuesto
heteroestructuras basadas en 6xidos que combintemniates ferromagnéticos (FM)
y ferroelectricos (FE). Surgen prototipos interdsa como L@geSh3dMnOs/
BaTiO; (FM/FE); porque ambos materiales presentan carsiitas magnéticas y

ferroelectricas a temperatura ambiente [55]

Este tipo de materiales MF con acople magnetoalécha sido propuesto
para el disefio de una nueva clase de memoriad)agagian su funcionamiento en
el acople magnetoeléctrico de la interfaz entrEMFE, donde la informacion se
almacena en la capa ferromagnética y la lecturacritera es cambiada por la
polarizacién fuera del plano de la capa ferrodléetal aplicar un voltaje. Un
esquema prototipo de una memoria-MF para un cordputauantico se muestra en
la Fig. 1.10 [56]. Por otro lado, con la finalidiyorecer una polarizacion fuera del
plano del FE se han propuesto distintos materied@so por ejemplo el LaNiO
(LNO) [57-58], que ademas ofrece la posibilidad wdizarse como electrodo

‘bottom’ en la construccion de dispositivos MF.
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Resistencia

Voltaje

Fig 1.10 Esquema de una posible memoria multifeacoCuando existe un fuerte
acople magnetoeléctrico, la polarizacion del FEpdcaerde) puede revertir la
magnetizacion del FM (capa azul) y cambia la camégion de la resistencia en las
capas FM. [56]

1.4.1 Peliculas basadas en 6xidos sobre sustratos monocristalinos de
silicio

La industria microelectronica; utiliza sustramEmiconductores como el
silicio. Se hace muy interesante la integracionésielos de perovskita con alta
calidad cristalina en este tipo de sustratos. Cemba mencionado, los 6xidos de
perovskita presentan propiedades fisicas que seadesprovechar para la
innovacion de dispositivos. Sin embargo, la integma de este tipo de 6xidos en
silicio aun hoy en dia es desafiante; por ejemipés peliculas delgadas de 6xidos
funcionales; como las manganitas, crecen polidinsis directamente sobre silicio

[10]. Debido la capa nativa amorfa que se formdaesuperficie del silicio y los
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desajustes de red entre 6xido/sustrato. Estasiltiifties se pueden evitar al recubrir
el sustrato con capas, como por ejemplo; circostiabdizada con itrio (YSZ) [18],
SITiO; (STO) [12], TiN [14, 59] y MGO [60] entre otrasl2].

En particular, la circoniaitria (YSZ) presentantaga en el proceso de
crecimiento, ya que dicha pelicula no requiere rotgso de desoxidacion previo,
puesto que descompone el Sid® la superficie del sustrato; con la formaciéon de
ZrO, y desorcidn de SigJ63] y crece epitaxial sobre silicio (este tipordaccion se
promueve en atmosferas del orden d&)164-65]. La estructura cristalina de la
YSZ es cubica tipo fluorita; dicha estructura poseelesajuste de red entre 6-9 %
con Oxidos de tipo pervoskita, esto dificulta edoimiento coherente entre ambas
estructuras [66-67], asi que generalmente se adicima capa de 6xido cerio,
(Ce(), para minimizar este desajuste, favorecer elimiento bidimensional y

coherente del 6xido.

La integracion epitaxial en silicio de algunosdas funcionales
como: LageSrh3MnO;, LaNiO; o el BaTiQ, ha sido posible; sin embargo,
generalmente se observan defectos en las interéates|os materiales y su calidad
cristalina y propiedades fisicas son lejanas anpeoacion a las de peliculas de

oxidos sobre sustratos de perovskita. [10, 57]

A continuaciébn en la tabla 1.1, se muestran algunaracteristicas

morfoldgicas y fisicas de peliculas de kgbr :aMnO; integradas en silicio.
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Tabla 1.1 Parametros reportados sobre rugosidad SjRMesistividad (),
temperatura de transicion magnética (Tc) y metdhate (Tp) de peliculas de
Lag 66Slh.3MNO3 integradas en silicio (001)

Espesor RMS ‘Buffer’ p Tc Tp CMR Técnica Ref.
LSMO (nm) (Q.cm) (K) (K) %
(nm) (KOe)™
100 5 STO/CeQ  2x10° 330 200 1-2 PLD [68]
IYSZ
12-55 1-2 STO - 250, - - PLD [69]
320
100 10 Bi,TizO1/ 3x10° 320 300 1 PLD [70]
YSZ >
1000 YBCO/ 0,7 x10° 300 PLD [71]
YSZ >
250 10 STO/MgO - 350 - - PLD [72]
/TIN
240 0.8 STO - 270 150 - Sputteri [73]
ng
10-100 0.5-0.9 STO 3-2x10° 350 300 - MBE [37]
>
20 - STO - 320 300 1 PAD- [74]

> MBE
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Para describir los resultados de esta tesis, peses el documento
estructurado en 6 capitulos. El primer capitula edivido en cuatro partes; la
primera esta centrada en las propiedades estrlestyréisicas de las manganitas. La
segunda es un breve resumen de peliculas de mtasaobre sustratos de oxidos.
La tercera muestra una breve descripcion de laacteaisticas del ferroeléctrico
BTO. Se finaliza con un breve resumen sobre epidadbasada en Oxidos y la

integracion de oxidos funcionales y estructuradifeuiroicas en silicio.

El segundo capitulo esta dividido en dos parteslaerprimera se hace un
breve resumen sobre los aspectos del crecimientaxigh; en la segunda se

describe la técnica de crecimiento de las peliculas

En el tercer capitulo se describen las técnicasatlacterizacion utilizadas

para analizar las muestras obtenidas duranteesssa t

Los resultados se encuentran estructurados erroaggditulos, en los cuales
se describe el proceso de optimizacion de las ylaticy sus respectivas
caracterizaciones. Los capitulos se encuentranzadda entre si, ya que se
combinaron peliculas para el desarrollo de hetéwgdaras. El capitulo cuatro
describe el proceso de crecimiento y caracterinad® las capas buffer de 6xido
cerio y circonia:itria. El quinto capitulo se centen el crecimiento y la
caracterizacion de peliculas ferromagnéticas. Hloseapitulo se divide en cuatro
partes correlacionadas entre si para la constnucgdnultiferroicos; basadas en los
procesos de optimizacién del crecimiento y caraazeion del éxido conductor y
ferroelectrico; finalizando con la construcciénayarcterizacion de heteroestructuras

multiferroicas. Por Ultimo; se presentan las caosioles.
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Capitulo II

2. Crecimiento de peliculas delgadas
epitaxiales

Epitaxia (nombre proveniente del griego epi= sobtexis= ordenado) se
refiere al crecimiento ordenado de un sistemaatimst sobre otro de estructura
cristalina similar. Fue cerca de la mitad dellesigXIX que el cientifico
Frankenheim [75-76] reportd por primera vez aledémiento orientado’ del nitrato
de sodio sobre la calcita. Afios mas tarde Royabkxstid la denominacion epitaxia
a este tipo de crecimiento ‘orientado’. Ademaaldstio la siguiente regla sobre el
crecimiento epitaxia: La epitaxia solo puede ocuwtando los parametros de red
involucrados en el crecimiento son similares o nugycanos, es decir, este
crecimiento ordenado solo puede ocurrir si el dssajentre el parametro de red del
sustrato ay la pelicula g(en el caso de sistemas multicapas el desajuste se
determina entre las capas cercanas, remplazanpor &l parametro de red de la
capa inferior (g) y &, por la constante de red de la capa superjyy €8 menor a un

15%. Este desajuste fue introducido por Royer cpivip

Aa as —a
_ (@~ ap) X100 ec(2.1)
a Clp

En principio el crecimiento epitaxial puede estanformado por distintas
fases o por una sola fase quimica, segun estatéxi@ppuede ser de dos tipos:
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Homoepitaxial, Se refiere a el crecimiento orientate materiales de la
misma composicion quimica (isoquimico). Por ejem@d/Si(001), STO//STO
(001).

Heteroepitaxial: Es el crecimiento orientado de enales de diferente

composicién quimica (heteroquimico), como: LSMOZBE T SZ//Si.

2.1 Tipos de crecimiento epitaxial
El modo de crecimiento epitaxial depende de vafamtores como por

ejemplo; del desajuste de red entre el sustratbpelicula, la interaccién entre el
conjunto de moléculas y atomos adsorbidos con [@erfigie del sustrato, la

temperatura de crecimiento y la energia de adhedirire los modos de
crecimiento epitaxial mas frecuentes se encuenfeamk-van der Merwe (modo-
FM), Volmer-Weber (modo-VW), Stranski-Krastanov (@oeSK) y el crecimiento

columnar (modo-CG). (Ver Fig. 2.1). Bauer en 1PAH describié algunos criterios
termodinamicos que influyen en estos modos de rarento, como se describe a

continuacion.

* El modo VW o modo de crecimiento en islas. Sucadgmdo los atomos o
moléculas depositados sobre el sustrato poseeangmgia de ligadura mayor entre
ellos que con el sustrato. Este modo se observ#iubhlbente en materiales

metalicos crecidos sobre sustratos aislantes.

* Modo FM. En este tipo de crecimiento los atomoseposuna energia de
ligadura mayor con el sustrato que entre ellossyplomeros atomos condensados
forman una monocapa que cubre la superficie détatas Este tipo de crecimiento
se observa en sistemas metal-metal o en el cretdimnde semiconductores (SM)
sobre SM.
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*Modo SK. Es un tipo de crecimiento mixto entre ldgs anteriores
mencionados. Después de la formacion de una osvar@mocapas (modo FM), se
favorece el tipo de crecimiento en islas (modo VRQede ocurrir en casos donde

la energia de interface es alta o cuando la endegiension en la pelicula es alta.

*Modo CG. En este tipo de crecimiento la peliculacer en columnas
separadas, por lo tanto no cubre la superficiesdgtrato de esta forma la pelicula
tienden a fracturarse. Difiere de los modos SK y \pdtque en la fase de
crecimiento en islas, éstas se mantienen unidasbyec toda la superficie del
sustrato. EI modo CG ocurre en casos donde loso&tatapositados tienen baja

movilidad sobre el sustrato.

Frank Van Der Merwe

............

\ B {
ot i el (Capa por capa)
(b) . Z'.ZI:?:IE:}Z: ccscesssases "
n o Stranski-Krastanov
(c) . SH A o S8 - Volmer-Weber
d . . A8 {f:{. Crecimiento Columnar
@ & - (e
| | ’i__/ )
Dislocaciones

Fig. 2.1 Modos de crecimiento epitaxial (a) FM. 8§ (c) VW (d) CG [79]
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2.2 Depdsito por Laser Pulsado (PLD)

El depésito por laser pulsado (PLD) es muy cormgdr la transferencia
estequiomeétrica del material ‘blanco’ al sustratouaa atmosfera controlada [80-
84]. Es una técnica muy utilizada para el crecitoieste distintos materiales, en
particular en depésito de 6xidos complejos. Suipzmmiento es relativamente

sencillo al compararlo con otras técnicas de criecito.

El método se basa en la focalizacion mediantguda de lentes de un haz
laser altamente energético sobre un material ‘ofamaepositar. El impacto de un
pulso laser de alta potencia sobre el blanco sd@ixiota a las particulas que se
encuentran en la superficie del blanco lo que @eteereyeccion del material en
forma de atomos, moléculas e iones con alta enaigitica. Estas particulas
forman una ‘pluma’ (ver Fig. 2.2) orientada eredagion normal a la superficie del

sustrato y es la que aporta el material para elrarento de la pelicula.

Fig. 2.2. Plasma en su forma caracteristica deriplu
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El crecimiento y las caracteristicas de las peddependen de una variedad
de pardmetros que incluyen el sustrato a utilizatemperatura de crecimiento, la
fluencia del laser, el de gas de fondo, la distaeaire el blanco - sustrato, como se

describe a continuacion:

e Longitud de onda del laser. El coeficiente de ahéar del blanco
disminuye a medida que la longitud de onda delrl§geaumenta. El rango de

longitud utilizado se encuentra entre 2008mM. < 400nm.

* Fluencia del laser. La fluencia o densidad de daedgl haz puede
modificarse variando la potencia del laser o ela@mndel area de impacto sobre el

blanco. Cada material posee una densidad de enemdpial.

* Presion de oxigeno dentro de la camara. Los degosi realizan en
atmosferas inertes 0 en mezclas de gases inenesexégeno por ejemplo para el
depdsito de oxidos. La presencia de oxigeno emafaara ayuda a mantener la
estequiometria del blanco en la pelicula. Ademéenjte disminuir el tamafio y la
formacién de particulas durante el crecimientoo¥igeno que se introduce en la
camara tiene un flujo controlado y se mantiene temts durante el depdsito. El
plasma formado en la camara es afectado por l&qmeesde oxigeno. Cuando se
incrementa el flujo de oxigeno las moléculas qud&arman la pluma aumentan su
energia cinética, entonces el nimero de colisieng® particulas afecta el tamafio

de la pluma y por ende influye en la morfologiardaterial.

* Temperatura del sustrato. La temperatura del sasafecta la estructura
cristalina y la estequiometria del material. Unesi¢o incremento de la temperatura
de depdsito puede ocasionar interdifusion atbmiteeda pelicula y el sustrato.
Ademas, existe una temperatura critica para la wuaeterminado material puede

crecer epitaxial.
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* Distancia blanco-sustrato (Z). La distancia Z ipéllen la morfologia de la
pelicula. La optimizacion de esta distancia, depet®l la presion de oxigeno en la
camara, ya que la dimensién de la ‘pluma’ es aflectsor esta presion. Existe una
relacion inversa entre el tamafio de la pluma yésipn parcial de oxigeno, como
consecuencia de colisiones entre las moléculagadey las especies que conforman

la pluma.

* Los blancos. La superficie del blanco afecta ldanmidad del espesor en la
pelicula, esta debe estar libre de obstaculos ectief que influyan en la pluma. La
presencia de defectos o irregularidades en la fcipecambian la dimension de la
pluma e impacta directamente en el espesor delileujae Se recomienda lijar los
blancos antes de ser utilizados. El blanco debarsety trasladarse durante el

depdésito, para una erosion uniforme de su superfici

Una de las desventajas del PLD es la formaciérddmlets’ o particulas en
la superficie de la pelicula. Las particulas sedpuaeoriginar a partir del estado de
agregacion del material durante la ablacion dehdwa el material expulsado del
blanco puede encontrarse en estado liquido, solgiseoso, como consecuencia de
la fluencia del laser. El tamafio de particulagdiges del orden del micrén. Las
particulas formadas a partir de vapor son de tanmaf@meétrico. En general, la
densidad de particulas y su tamafio en la supediita pelicula dependen de la
fluencia del laser, longitud de onda, potenciaaaiel spot del laser, distancia

blanco-sustrato y del gas de fondo dentro de laacani85-88]
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Capitulo III

3. Técnicas de caracterizacion

En este capitulo se describen las técnicas empleanlasta tesis para la

caracterizacion de las muestras.

3.1 Difraccion de electrones de alta energia (RHEED)

La difraccion de electrones de alta energia, RHEE&Duna técnica que
aporta informacién sobre la calidad de superficiesexperimento consiste en hacer
incidir un haz de electrones de alta energia angnlé rasante sobre la superficie de
la muestra. Los electrones son difractados poatiosios de la superficie generando
un patron de difraccidn caracteristico, que seemasen una pantalla fluorescente.
El patron revela informacion sobre el estado daufzerficie de la muestra, como: el
modo de crecimiento y la estructura cristalinalgiao de la muestra. [89 -91].Un

esquema de la geometria de medicion tipica de RHeEMuUestra en la Fig.3.1

eje normal ala
" superfciie

Haz de electrones

Eje en el plano de la
superficie

Angulo de incidencia |
( /

{ N\
13 gl
A /Met

Diagrama de
Difraccién

Cafion de electrones Muestra Pantalla

Fig. 3.1. Arreglo geométrico para las medicione€EB
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El esquema geométrico de la esfera de Ewald queusstra en la Fig. 3.2;
es un método grafico que ayuda a comprender wvdniente el fendmeno de
difraccion. La superficie de la pelicula puede w#mrse como una red de
difraccion bidimensional cuya red reciproca estaf@onada por barras infinitas
perpendiculares a la superficie de la muestra.rigen del espacio reciproco se

coloca en el punto de la superficie de la muegirald el haz de electrones incide y

los haces son difractados. La dispersién elésl_t)ieal?i de los vectores incidentes y
dispersados definen el radio de la esfera de Eigalal al médulo del vector de

onda de los electrones incidenfieb=2x/4;. La interseccion de la red reciproca con
la esfera de Ewaltharca maximos de difraccion en los que se cumpdgequk; =
G, siendok el vector de onda de los electrones dispersad@sun vector arbitrario

de la red reciproca entonces se cunipje= |k;| [92 -93].

Esfars de Ewald

/ - . ., Palron de difraccion
i - = Tw " proyeciado sobra
; s, pantalia fluorescents

4 Haz Transmitias

Fig. 3.2 Construccion geométrica del patrén deaddion RHEED.
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La interseccion de la red reciproca con la esfier&Ewald forma circulos
concéntricos llamados circulos de Laue. Donderelili mas pequefio se denomina
zona cero de Laue ¢y el siguiente es la zona uno de Laug).(Para muestras
bidimensionales el patron RHEED es una distribucttin puntos sobre estos
circulos. Esto se puede observar en una pantaliiante un sistema de video
captura (dificilmente se alcanza a observamlor efectos de refraccién del haz de
electrones). En la practica no se observan purdbeedy, sino barras de cierto
grosor que son el resultado de que los electronesngiden presentan variaciones

en energia y ademas la superficie de la peliauksrperfecta [90].

El patron de RHEED de peliculas epitaxiales se @ugdsificar como un
patron de reflexion o de transmision, dependiereltadnorfologia de la superficie.

Como se describe a continuacion:

e Monocristal con superficie plana (bidimensional)osL electrones son
reflejados desde la superficie perfectamente plgnal espacio reciproco se
conforma por barras muy delgadas. El patron de HHEdhsiste de puntos sobre la
zona lg de Laue (ver Fig. 3.3 (a) y 3.3 (d)).

* Pelicula epitaxial con superficie plana (superfi2i2): Los electrones son
reflejados desde la superficie que tipicamenteeptasimperfecciones, el espacio
reciproco se conforma por barras de cierto grdsbrpatron de RHEED para este
tipo de muestra consiste en ‘rayas’, como se pabdervar en Fig. 3.3 (e).

* Pelicula epitaxial con crecimiento en islas (superf3D): Los electrones
son transmitidos a través un plano cristalino daseislas y son dispersados a través
de otro plano (ver Fig. 3.3 (b)). Como se encuentias capas atomicas paralelas
a la superficie, el espacio reciproco esta confdompor puntos. El patron de

difraccion de RHEED también consistira de puntag. (8.3 (f))
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* Pelicula policristalina: Los electrones atraviegaistalitos orientados al
azar y luego son transmitidos como se puede notda eFig. 3.3 (c), el espacio
reciproco se muestra como una serie de esferagmicas. El patron de RHEED
de una pelicula policristalina consiste de anillmncéntricos (conocidos como
anillos de Debye, ver Fig. 3.3 (g)). Si una pehcylolicristalina presenta una

orientacion preferencial dichos anillos seran diiooios [91].

Reflexion Espacio reciproco Patrones Patrones
(a) 7 — RHEED RHEED

|lI‘:[iﬂ. knur

ot

|

Maongcristal

superficieplana

(b) Transmisién

EEE

MMonocristal conislas

c i
€l Transmision

Policristal

Fig. 3.3 Esquemas sobre la reflexion y transmidiéinhaz de electrones incidente y
su respectivo patrén de RHEED para una muestrandapcristalina con superficie
plana, (b) monocristalina con islas, (c) poli@iiga [90-91]. Imagenes de patrones
de RHEED tipicos para (d) un monocristal [94]. Umicula epitaxial (e) plana
(2D) [95], (f) con islas (3D) [94] y (g) polictalina. [91, 96].
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Las medidas de RHEED se realizaron en el labaoader Ablacion Laser del
CAC- CNEA, con un equipo marca Staib Ins. Instalad la camara del PLD. La
caracterizacion RHEED se realiza in — situ, al lim@a cada depdésito y una vez
enfriada la muestra. La presién de la cAmara sa Beuna atmosfera de ~ 3 %10
mbar, previo al inicio de cada medicion. El voltajilizado fue de 20 KV vy las
corrientes aplicadas estaban entre (0.01-008) Las muestras fueron rotadas
alrededor de un eje normal a su superficie pararoeas la homogeneidad en la

orientacion cristalina de la pelicula.

3.2 Microscopia de Fuerza Atémica
La microscopia de fuerza atomica (AFM) es unait&muy versatil

para caracterizar la topografia de superficiescal@sranométrica. Fue desarrollada
en el aflo 1986 por G. Binning, C. Quate y Ch. Gej®€] y aun hoy la técnica se
sigue actualizando para optimizar su prestacion AEM es una herramienta

fundamental en los estudios de nanotecnologia.

El funcionamiento del AFM consiste basicamentdaenompresion

de una micropalanca o cantilever de constantei@dstcon una punta afilada sobre
una muestra en estudio. La deteccion precisa deefiexion del cantiléver es
fundamental en el microscopio de fuerza atomicea pato se coloca una punta en
un extremo del cantiléver, la fuerza de interac@étre la punta y la muestra se
mide por la deflexién del cantiléver. Una medicfnecisa de la deflexion se hace
con un laser que apunta a la parte posterior dil@zer y es reflejado (Fig. 3.4).
La variacion de posicion de la punta es detectadaun fotodiodo que detecta el
cambio de posicion del haz del laser reflejadofuesiza mas pequefia que se detecta

en este tipo de microscopios hoy en dia es dehatdepN. [98]
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Fig.3.4 Esquema operacional de un Microscopio agZauAtomica

La sonda (punta) que interactda con la muestse®rsible a distintos tipos
de fuerza. Durante el acercamiento entre punta estrai ocurren distintas
interacciones. La Fig. 3.5 muestra un esquema sidukerzas de interaccion que
detecta la punta durante el acercamiento. Lasdeate interaccion son tipicamente
atractivas o repulsivas. Las fuerzas de atracei@éctrostatica son detectadas por la
punta hasta alcanzar un punto de inflexion caugpadduerzas de repulsion. Una
mayor reduccion de la distancia entre punta y maestinpuja la punta hacia la
superficie de la muestra y genera deformacionestiedd en ambas. Los tipos de
fuerza que puede detectar la punta durante suaaemgto a la muestra pueden ser
de tipo van der Waals, capilares, ionicas, eléstiedectrostaticas y magnéticas,

entre otras [98].
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Fig. 3.5 Fuerzas de interaccion que se generanadaeatoOmica entre la punta y la
superficie de la muestra.

El modo de operacion del AFM es determinante elacidn a la
sensibilidad de deteccidén de la punta. El AFM opeago distintos esquemas o
modos experimentales. Generalmente se utiliza edonoontacto o intermitente
(‘tapping’). En el modo contacto la punta se pasiai sobre la muestra y se
mantiene fija, mientras el cantiléver se defleElgiezoeléctrico donde se coloca la
muestra se mueve respecto al cantiléver para la temdistintos escaneos y generar
de este modo una imagen topografica de la superfiei la muestra. Una de las
ventajas del modo contacto es la toma de imagdeealta resolucion, como
consecuencia de esto se puede dafar la superécla thuestra y la punta. El
mecanismo de medida intermitente consiste en itaogm del cantiléver en rangos
entre (5 — 200) nm. Esta técnica es la mas comvienigara analizar materiales

blandos ya que preserva la muestra sin ocasiofectds. De igual forma que en el
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modo contacto las exploraciones en distintas moss (X, y, z) generan una

imagen topografica de la superficie.

El AFM es una técnica muy versatii como se ha mos@aclo y puede
adaptarse para estudiar propiedades eléctricas gmétieas. Para un mapeo de
conductividad, por ejemplo, se utiliza el AFM dendaccion (Conductive AFM,
CAFM). En esta modalidad se utilizan puntas cormhast (Pt-Ir o diamante dopado
con boro) y se aplica una diferencia de potencilstante entre la punta y la
superficie de la muestra. EI CAFM puede realizanuaneamente un mapeo
topografico de la superficie y medir la corrienige circula entre la punta y la
muestra. De este modo registra un mapa de la cowidad del material. EI CAFM

permite realizar mediciones de curvas de corrigotje | (V) a nivel local.

Las medidas de AFM que se realizaron durante estes tse
realizaron en un equipo Bruker Multimode-Nanoscdp®&. Se trabajé en modo
contacto con puntas de nitruro de silicio y a terapuea ambiente. Las micrografias
se tomaron en areas de Ixh? y 3x3 um?® El barrido se hizo a una resolucién de
512 lineas y a una frecuencia de barrido por ldedHz. Las imagenes obtenidas
fueron analizadas con el programa NanoScope-Aalysis medidas se realizaron
en el laboratorio de AFM del CAC (Laboratorio det. H. Corti).

3.3 Difraccion de Rayos-X

La técnica de difraccidén de rayos-X (XRD) propora informaciéon
cristalografica de la muestra en estudio, en pdaticen esta tesis se utilizé para
determinar la estructura cristalina, el paramet&agat! y la orientacion cristalina de

las peliculas.
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Si un haz monocromético de rayos-X, con longitacbddal incide
sobre un conjunto de planos atdbmicos separadoglistenciad, (Fig. 3.6), estos
haces seran reflejados especularmente; para queraoawna interferencia
constructiva la diferencia de camino entre los baeflejados debe ser igual a un
numero entero de la longitud de onéla La condicion para obtener un pico

difractado es entonces:

2dysenf = ni ec (3.1)

La ecuacion 3.1, se conoce como la ley de Bragg 997. Donded, la
distancia entre los planos atomicf@kl), © se denomina angulo de Bragg, el

namero entero es el orden de la reflexioniyes la longitud de onda de los rayos-X.

£
-

..f"

e e
4w

- -

Fig.3.6 Reflexion en un conjunto de planos atémicos

La configuracion geométrica mas adecuada paradalsdas de difraccion de
rayos —X (XRD) en peliculas delgadas epitaxialesnsestra en la Fig 3.7. Los

haces provenientes de la fuente son reflejadosupoespejo @Gbel, formandose
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haces intensos y monocromaticos paralelos entigusicubren uniformemente la
muestra. El haz difractado por la muestra atravigga rejilla y luego llega a un

detector.

1E§pejns GDBEI o Slit

SRS X Dewdan

Fuente de_.f" S o, \
rayos-X | “N< \ \ \
( |
| | e | -
\ I .
\ \ Muestra / }

Fig.3.7 configuracion del equipo de XRD

Las medidas de Difraccidén se realizaron en el ktooio de Difraccion de
Rayos-X del CAC, CNEA (direccion Dr. Daniel Vegag utilizd un difractdmetro
modelo Empyrean de la marca Panalytical equipadoucodetector PIXcel3D. Las

mediciones se realizaron en geometria de haz p@rat®n los siguientes

parametros:
. Rango de medicion 20 a 80 °
. Paso 0.02°
. A = CuKa (1.54059A)

3.4 Reflectometria de Rayos-X

La Reflectometria de Rayos-X (XRR) es una técmioadestructiva que
puede utilzarse sobre muestras monocristalinascrigtdlinas y amorfas. Esta

técnica permite determinar espesofgsentre 3-200 nm de peliculas delgadas (el
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limite superior det depende de los ajustes en la configuracion de mdedlif100 -
101], ademas se puede deducir informacion sobdetaidad o rugosidad de las

mismas.

Cuando un haz monocromatico de rayos —X incideestidb superficie de
una muestra a un angulo razan@ <(5°) mayor a un cierto angulo critio®.j parte
del haz es reflejado por la superficie y otra esdmitido dentro de esta, el haz
transmitido se refleja en la capa inferior y supedel material (Fig. 3.8). Estos
haces interfieren generando oscilaciones en lasmad resultante conocidas como
franjas de Kiessig. En la Fig. 3.9 se muestranopa8 de interferencia para
monocapas de distintos espesores, se puede ndarelation inversa entre el
periodo de las oscilaciones y el espesor. Por lalo, el decaimiento de la
intensidad del haz reflejado proporciona informacebbre la rugosidad de la
muestra, un decaimiento de la intensisad revelaylas rugosas. Del patron de
interferencia resultante es posible determinarspesgor de la muestra (asumiendo

una unica capa) utilizando la siguiente expresion:

2

A
02 = 6%+ (m+ Am)24—t2 ec (3.2)

Dondet es el espesor de la pelicutagl indice que identifica cada minimo,
Am indica el tipo de extremo y toma valores@g %2 para minimos y maximos,
respectivamente

El indice de refracciéonnj de un material para los rayos-x es ligeramente
menor a 1, si una haz de rayos-X incide sobre jeerfigie de una muestra a un
angulo menor o igual @, ocurre una reflexion total (en la Fig 3.9; segbinotar
gue por debajo dé. la intensidad es constante) [102 -103]. El indleerefraccion

para los rayos-X puede ser calculado usandodagesites expresiones
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n=1-6 —if ec(3.3)

6= (G2 2)Nop ) CulZe+ ) | ) xMy  ec (34)

B=(on)Nop > e+ ) [y xeMe ec (35)

r.: Radio del electron2(81x10°), No: Nimero de Avogadro), :Longitud
de onda de los rayos-X; Densidad, Z Numero atémico del t-esimo atomo,:M
Peso atomico del t-esimo atomo,kraccion de las especiés en la formula

quimica, f, f : Factores de dispersién atémica

Se puede notar de las ecuaciones que el indicefidecion () se expresa
como un numero complejé,depende de la densidad y composicion del matgfial

esta relacionado al coeficiente de absorcion.

El angulo critico,O., esta reacionado a la densidad del material por la

siguiente férmula:
6, =V26 ec (3.6)

Se puede notar una relacion directabdecon la densidad del material. Los

valores de&. tipicamente se encuentran entre 0.2 - 0.5°.
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El estudio de sistemas basados en multicapas,edseaccombinan
peliculas de distintas composiciones y espesogses)ueho mas complejo. Una de
las herramientas que permite determinar espesosidi y rugosidad de cada
pelicula en estos sistemas es el programa GenteXpasgrama realiza los ajustes de
reflectometria de rayos-X bajo el formalismo der&af104 -105]. Cabe sefalar que
debido a la cantidad de variables que se debenagjuss necesario poseer un
conocimiento previo o aproximado de los parametimlucrados (espesor,

densidad, cantidad de capas, resolucion instrumpéomaitud de la muestra, etc).
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Fig. 3.8 Trayectoria del haz de rayos- X
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Fig. 3.9 patrones de interferencia para una moraocap diferentes espesores sobre
un sustrato [101]
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Las medidas de Reflectometria de Rayos-X (XRREabzaron en el
laboratorio de Difraccién de Rayos-X del CAC (daniel Vega) y el laboratorio de
Caracterizaciéon de Materiales del CAB, CNEA (didriéana Serquis). En ambos
casos de trabajo con un difractometro modelo Engpyde la marca Panalytical.Los

parametros de medicion utilizados fueron

. Rango de medicibn 0 a5°
. tamarfo de paso de 0.01°
. Radiacion culé (1.54059A)

3.5 Microscopia Electronica de Transmision

La microscopia electronica de transmision (TEMjnuge obtener
imagenes con resolucion atomica al hacer incidiham colimado de electrones que
se transmiten a través de una muestra y luego $mortados segun las
caracteristicas de la zona; de este modo se ohiigmémagen aumentada en una
placa fotografica o pantalla fluorescente que seceodetras del espécimen a

visualizar. [106]

Otro tipo de microscopia electronica de transmisié basa en el enfoque de
los electrones en un punto para barrer la superdieila muestra. Esta microscopia
se conoce como microscopia electronica de trandmide barrido (STEM); es
compatible con técnicas de analisis como; la imagertampo oscuro a grandes
angulos con contraste atomico (HAADF), espectroscale rayos X dispersado
(EDX), entre otras técnicas. EI modo STEM-HAADF aza una resolucion
espacial de hasta 0.08 nm. El HAADF es una tédmisdante sensible al nimero
atomico (Z). Los atomos mas pesados se dispersangalos mas altos, en

consecuencia se detecta una mayor sefal paraoloesiton Z mas alto, la imagen
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resultante muestra a estos atomos mas brillantesraparacion a los mas livianos.
En la Fig. 3.10 se muestra una imagen STEM, se epaguieciar el contraste

atémico-Z.

)

Fig. 3.10 Imagen STEM- HAADF; pelicula epitaxia@ 8rTiG; sobre silicio. [107]

3.6 Espectroscopia de energia dispersiva por rayos X

La técnica de espectroscopia de energia dispepsivaayos X (EDX) se
utiliza para caracterizar la composicion quimicauda muestra en estudio. Cuando
los 4tomos en un material se ionizan por la in@@dende un haz de particulas
cargadas emiten rayos —X caracteristicos. El asamsl espectro de los rayos X
emitido permite identificar los elementos presergasla muestra irradiada y su

concentracion en la misma. [108]

Las medidas de Microscopia Electronica de Trangmise realizaron en el

laboratorio de microscopia avanzada en Zaragozsitascon un microscopio FEI
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Titan. El TEM est& equipado con un moédulo de Hargue permite operar en modo
STEM vy detectores de campo oscuro (DF) y anulaaltte dangulo (HAADF). El

equipo cuenta con un corrector de aberracion eafée la lente objetivo (CETCOR
de la compafia CEOS) para obtener imagenes damaltiesolucion. El sistema
incluye un espectrémetro de longitud de onda desa§; EDX. Las medidas fueron

realizadas por la Dra. M. Aguirre.

3.7. Medidas de transporte

Las medidas de transporte se hicieron en una eoafigon de cuatro puntas
[109]. La corriente eléctrica es aplicada en los cantactos externos, midiéndose la
caida de tension en los contactos internos (Fid.)3Las medidas se realizaron en
un criostato, en un rango de temperatura 50K-300Boy campos magnéticos

aplicados de hasta 7kG.

.
O
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Fig. 3.11. Medida de cuatro puntas sobre una napkina.

1 4

3.8 Medidas de propiedades magnéticas

El estudio de las propiedades magnéticas de lasufsed delgadas se realizé
a través de medidas de magnetizacion en funcidéntedgeratura y campo

magnético. Las mismas fueron realizadas en un nagesro de muestra vibrante
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(VSM) y un SQUID, respectivamente. El VSM se basdeeley de induccion de
Faraday, la muestra se hace oscilar cerca de lodmaleteccion, induciendo un
voltaje proporcional a su momento magnético. Poo ¢ddo, el magnetdometro

SQUID utiliza bobinas superconductoras y se basa efecto Josephson [110].

El magnetometro de muestra vibrante pertenece &l. [Rropiedades
Eléctricas y Magnéticas del CAC-CNEA y permite izl experimentos entre 50K
y 400K y campos magnéticos de hasta 3T. El SQUID JladRed Nacional de
Magnetismo (Laboratorio de Bajas Temperaturas FCBIAA) funciona entre 4K

y 400K y campos magnéticos de hasta 7T.
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|. Resultados y Discusiones

La tesis tuvo como objetivo principal integdastintos tipo de Oxidos en
sustratos de silicio, tendiendo a la fabricacion materiales multiferroicos
artificiales. A lo largo de las diferentes etapas aptimizé el crecimiento de
peliculas delgadas de manganitas, capas metaliecasallliO; (LNO) y del
ferroeléctrico BaTi@ (BTO). Finalmente, se logré integrar bicapas deo tip
LSMO/BTO en Si (001). En las secciones de estetulapse describiran las
distintas etapas del trabajo, incluyendo la optawi@n del proceso de crecimiento
de los distintos materiales y su caracterizacidruetsiral, magnética y eléctrica

cuando corresponda.

Las caracterizaciones realizadas por distit@asicas permitieron explorar
la morfologia de la superficie y orientacion ciisia de las peliculas, asi como
evaluar sus propiedades magnéticas y eléctricagravés de mediciones de
difraccion de electrones de alta energia por rigiiefRHEED) llevadas a cabo en la
camara del sistema de ablacion laser luego dedpésitos se realizd un primer
analisis de la morfologia y calidad cristalina ds Imuestras. La velocidad de
crecimiento de las peliculas se determiné por ctfteetria de rayos X (XRR). A
posteriori se realizaron medidas de microscopiafugeza atomica (AFM) para
cuantificar la rugosidad de las peliculas y poradi€ion de rayos X (XRD) se
confirmo la estructura cristalina y se determin@santacion. En algunos casos, se
analizaron las interfaces entre los diferentes titagentes de la multicapa con
microscopia electronica de transmisién de altaluegmn (STEM- HAADF) y se
probé la estequiometria de las muestras con mediela&spectroscopia de rayos X
(EDX). Las propiedades magnéticas se estudiarodierdo curvas de
magnetizacion en funcién de campo magnético y teatp@ en magnetometros de

muestra vibrante (VSM) y SQUID. Las propiedadedsrdasporte se investigaron
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mediante la adquisicion de curvas de resistencifumcion de campo magnético y

temperatura en configuracion de cuatro puntas.

Los resultados se presentan a continuacidoanagdos en cuatro capitulos
en los cuales se describen los procesos de cretanie caracterizacion de los
distintos sistemas. Cabe mencionar, que los capité complementan entre si, ya

que se han crecido heteroestructuras donde se mamlais distintas peliculas.
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4. Crecimiento y caracterizacion de
buffer CeO)/YSZ sobre silicio
(001).

En este capitulo se describe el crecimiento y lasacteristicas de la
superficie y cristalinidad de las capas “taporBudfersutilizadas para integrar las
peliculas delgadas de 6xidos con sustratos déosiliCabe mencionar nuevamente,
gue los dos compuestos utilizados, YSZ y &efbseen estructuras cristalinas
cubicas tipo fluorita, por lo que se espera uniorento coherente entre las capas.
Para identificar las muestras con facilidad sedzatih la nhomenclatura YSZ(t) o
CeOy(t), donde t es el espesor de la pelicula en nnde8rieron los parametros de
crecimiento de la bicaphuffer para los cuales se obtuvo superficies suaves y

crecimiento epitaxial. [17, 111-113]

4.1 Crecimiento de capas buffer de CeOz/YSZ

La capa de YSZ fue crecida directamente sottictos analizandose su
superficie y cristalinidad in-situ. Posteriormesteexamind en detalle la superficie
por AFM para determinar su rugosidad y la estraciuorientacion cristalina de las
peliculas con medidas de XRD. De acuerdo a estisisrnse fijaron los parametros
de crecimiento de estas peliculas. A continuadérprocedio con el crecimiento de
la ceria (Ce® sobre la circonia, llevandose a cabo los mismudlisis. Cabe
mencionar, que se decidi6 utilizar un espesor phfzeQ menor a 40 nm, porque

se observo una mejor topografia de la superfidia la& peliculas de menor espesor.
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4.2 Velocidades de crecimiento de las capas de Ce0O:/YSZ

Con la finalidad de calibrar la velocidad deoimiento de las capasiffer
se realizaron medidas de reflectometria de ray¢XXR) variando el tiempo de
deposito. En la Fig. 4.1 se muestran los patraeeXRR de peliculas de YSZ y
Ce(O. Los espectros corresponden a muestras de dsstsfmesores crecidas sobre
sustratos de silicio. Se puede distinguir claramena relacion entre el periodo de
oscilaciones y el espesor de cada pelicula. A rpali dichos patrones de
interferencia se identifican los minimos localeg ge relacionan con el espesor de
la muestra. En la Fig. 4.2 se muestra la graficdadeosicion de los minimos al
cuadrado en funcion del orden de interferencia espondientes a las sefales
anteriormente mostradas. Se puede observar um@relmeal de cuya pendiente se
extrae el espesord( de la pelicula, utilizando lec. 3.2 (6.2 = A*/4d?
(m+Am)*+6.%), dondem es el orden de interferenciadyn indica el tipo de extremo
(4m=0, al tomar los minimos en el espectro). Las vehmes de crecimiento de las

peliculas son 0.2 A/py 0.6 Alp para la YSZ yYOgaespectivamente.
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Fig. 4.1. Patrones de XRR de peliculas de YSZ @.,(@eecidas sobre sustratos de

silicio. En la figura se indican los espesoresatadilm
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Fig. 4.2 Posicion de los minimos en funcion dekarde interferencia para peliculas
de YSZy CeQ@

4.2.1 Ajuste del espesor de la bicapa

En la Fig. 4.3 se muestra el patron de XRR fmkacapabuffer. Se utilizo
el programa Gen-X [105] para realizar el ajustedd#a curva y determinar el
espesor de las muestras. En un primer ajuste a®rfijtodos los pardmetros a
excepcion de los espesores de las capas, de mdaerasolverlo de manera
independiente. Luego, se fijaron estos valores gadacir la rugosidad de las capas.
En la figura se puede notar que el ajuste presemtbuen acuerdo con la sefial
medida. Los valores de los espesores determinadio®lpajuste son 20.5nm y
29.0nm para las capas de YSZ y Ge@spectivamente. Estos valores son similares

a los determinados por TEM para las bicapas (ver awi@lante). Las rugosidades
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deducidas del ajuste son de 0.2 nm y 0.5 nm pameli@ula de Ce®y YSZ
coincidente con los resultados obtenidos por AFVEM. Se puede notar el buen
ajuste de la curva con una buena definicion inckesea del angulo critic@®®¢ ~
0.05 AY). La bondad del ajuste (FOM) es de 8.8%10

T T T

. ; , ;
0.0 0.1 0.2 1 0.3 0.4
a(a )

Fig.4.3 Medidas de XRRa} y ajuste £=) de la bicapa buffer.

4.3 Morfologia y calidad cristalina de YSZ y CeO:

Los patrones de RHEED de las capas se captuemodos geometrias
diferentes de manera de determinar inhomogeneidatdeda orientacion del
crecimiento. Las experiencias se realizaron comaglde electrones incidente a lo
largo del borde del sustrato y a’4fel mismo. Las imagenes de la Fig. 4.4 (a) y (b)
corresponden a la superficie de la YSZ. De losopas se puede inferir que la
pelicula presenta un crecimiento homogéneo y cater&l patron rayado sugiere

un crecimiento en 2D, posiblemente en modo StraKskistanov. [90, 114-115]
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Fig. 4.4 Patrones de RHEED de la pelicula de Y8Zif) tomados para un haz de
electrones que inciden (a) en direccion paraleldb) en direccion aproximada a

45° del borde del sustrato.

Los patrones de la capa de Gef&cida sobre la circonia se observan en la
Fig. 4.5 (a) y (b). Las imagenes indican homogeekién la orientacion de
crecimiento. Por otro lado, se puede notar una difezencia en la anchura de las
lineas si se compara con el patréon de RHEED de&damia, indicando que la capa
de ceriaes relativamente mas rugosa que la pelicula dercacEl patrén rayado
indica que la capa de ceria presenta un crecimigpitaxial y en modo Stranski—
Krastanov (2D). [94, 116]
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Fig. 4.5 Patrones de RHEED de la pelicula de L3ldm) crecida sobre YSZ//Si
(001) tomados con un haz de electrones incidefd¢®n direccion paralela y (b)

en direccidén aproximada a 45° respecto del boetlsuktrato.

4.4 Topografia de la superficie

La topografia de la superficie tomada por Mscapia de Fuerza Atémica
(AFM) de la capa de YSZ (20nm) se muestra en ¢p #i6. De esta imagen se
puede notar una superficie uniforme conformada pemrazas, con ancho
aproximado de 15 nm y altura aproximada de 0.1Apartir de esta micrografia se
determin6 una rugosidad media cuadrada (RMS) dar@.lEste valor de rugosidad
es similar al determinado para la superficie desustrato de silicio. [117]. El

resultado esta en buen acuerdo con los patronadasyle RHEED.
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Fig.4.6 Imagen de AFM de YSZ(20nm) tomada en ea ée 3x3im?

La micrografia de la capa de C£8Dnm) se muestra en la Fig. 4.7. A partir
de dicha imagen se determiné una RMS de 1.2 nre; \eHbr es similar a los
reportados para dicha pelicula crecida sobre difese sustratos [118-122]. La
topografia de la superficie esta conformada paazes con algunos contrastes
indicando que estas presentan distintas alturas.de&ermind a partir de la
micrografia terrazas con alturas entre 1.4 - 0.80k, ancho aproximado de 50 nm.
La suavidad de la superficie estd en concordamrieet patron rayado de RHEED

para dicha pelicula.
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Fig.4.7 Imagen de AFM de la capa de GI@0nm)sobre YSZ//Si (001) tomada en
un area de 3xBm?, las lineas cortadas ayudan a observar las &striagset:

esquema de la direccion en la cual se estudiasotetrazas.

4.5 Espesores e interfaces bicapa ‘buffer’

Mediante medidas STEM-HAADF se examinaronitdsrfaces entre las
capas, el valor de rugosidad en la interfacegspésor de las peliculas del sistema
CeQ/YSZ/ISi (001). El detalle de la interface de Y/&Z/(001) se observa en la
Fig. 4.8 (a). De esta micrografia se puede natagrésencia de una capa amorfa de
SiO, con espesor aproximado de 3 nm entre la capedey el sustrato (las lineas
cortadas muestran la capa de JiQa rugosidad de esta interface YSZ/S& de

aproximadamente 1.5 nm (la linea solida indicaddose mide dicha rugosidad).

Por otro lado, la imagen ddéluffer CeQ/YSZ se muestra en la
Fig. 4.8 (b). La interface se nota abrupta (indicgbr la linea amarilla) y la
rugosidad determinada en dicha interface es ckr€8 nm.
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e YSZ

Fig. 4.8 (a) Imagenes STEM-HAADF de la interfaceZ¥&0,. (b) Imagenes
STEM-HAADF de la interface Cef)YSZ.
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4.6 Caracterizacion estructural

Los difractogramas de rayos-X correspondienteslas muestras
YSZ(20nm) y Ce@30nm) se observan en la Fig.4.9 (a) y (b), reppmauente. Se
puede notar que la muestra de YSZ(20nm) present eemgo medido un pico
intenso que corresponde a la reflexion (002) desirlonia. Ademas, se observan
otros picos que se corresponden con el sustratsilde y otros de menor
intensidad que no se lograron identificar. Poo ¢#do, se puede observar en el
difractograma de la muestra C£80nm) solo picos (00h) correspondientes a las
capas de YSZ, Ce(y del sustrato. En buen acuerdo con los estudalzaeos por
TEM, las medidas de rayos-X y los patrones de RHEBDstatan el crecimiento
epitaxial de las buffer. A partir de los difractagras se calcul6 el parametro de red
fuera del plano de cada una de las peliculag @bteniéndoseqa.ysz -(5.172 *
0.003) Ay @,ceo= (5.435 + 0.005) A, respectivamente. El valor ag] para la
YSZ, no se corresponde con el desajuste positive el sustrato y la pelicula,
hecho que puede ser explicado por la presencia dada de 6xido que se forma
entre la pelicula y el sustrato (ver seccion aoteriPor otro lado, el valor dej.a
para el Ce@esta en consistencia con el desajuste negative kastcapas de Ce®
YSZ.
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Fig. 4.9. Difractograma de rayos X para las muss{@ YSZ (20nm) y (b)
Ce(,(30nm). Donde (x) sefiala las reflexiones del stestya(*) indica reflexiones

gue no se lograron identificar con la pelicula swatrato.
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5. Crecimiento y caracterizacion de
manganitas ferromagnéticas
LageeSro3aVINO 5 crecidas sobre
CeO,/YSZ//Si (001)

En este capitulo se mostrara las caractasstestructurales de peliculas
ferromagnéticas de kgeSrh:MnO; (LSMO) crecidas sobre sustratos de silicio
recubiertos con capas de GE{BZ y la caracterizacion de sus propiedades
eléctricas y magnéticas. Para identificar las nasston facilidad se utilizara la
nomenclatura LSMO(t), donde t es el espesor deli@ya en nm, por ejemplo; la
muestra de LSMO de 75 nm de espesor se escribe cBMO®(75nm). Se hizo un
esfuerzo en crecer peliculas de buena calidadhlonast baja rugosidad e interfaces
bien definidas. Con ese objetivo se variaron pat@®sede crecimiento como
temperatura del sustrato y la distancia blancoatgstLa superficie de las muestras
fue analizada in-situ por RHEED vy luego por AFM, lestructura y orientacion
cristalina de la multicapa fue estudiada por XRDedMas de STEM-HAADF
permitieron caracterizar las interfaces entre losistituyentes y confirmar el
ordenamiento atdmico en las peliculas. estequiometria de las multicapas se
determiné por medidas EDX. Las propiedades magigtde la manganita se
estudiaron por medidas de magnetometria mientras lga propiedades de
transporte se investigaron haciendo medicionegsistividad en funcion de campo

magnético y temperatura.
5.1 Crecimiento de peliculas de LSMO

Unas series de peliculas de LSMO de espesirestfe 10 - 75 nm fueron
crecidas utilizando un laser de Nd: Yag con lortyile onda de 266 nm y densidad

energia de 2 J/GmEI depésito de la multicapa se realizé en un pobzeso ya que
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el equipo cuenta con una plataforma de multiblanEbgrecimiento de la pelicula
de LSMO se realiza sobre el sistema de capas bGH€}/YSZ empleando una
presion de oxigeno en la camara de 0.3 mbar. Colnjetivo de optimizar la calidad
cristalina de las peliculas y la rugosidad de spedicies, se depositaron peliculas
variando la temperatura del sustrato en un rang@0fea 850 ° C. También se
analizaron peliculas crecidas variando la distableiaco-sustrato entre 8 y 5 cm. Al
realizar distintos analisis sobre la superficie lale peliculas se encontré que la
temperatura de crecimiento y la distancia blansastrato optima es de 800 ° C y
5.7 cm, respectivamente. La velocidad de crecimién} se determiné por medidas

de reflectometria de rayos-X dando como resultags 0.3 A/p.

5.2 Morfologia y calidad cristalina
Con la finalidad de mostrar resultados repredeos de las series de

multicapas crecidas con diferentes parametrosnnt@mcion se muestran patrones

de RHEED para peliculas de LSMO de diferente espeso

Las imagenes de RHEED del LSMO(25nm) y LSMO(7prurecido a
700 ° C, se muestra en Fig. 5.1 (a) y (c), respactente. Se puede notar que la
pelicula LSMO(25nm) presenta un patron de RHEEDfaronado por anillos
concéntricos, este tipo de patron sugiere que liaybe es policristalina con una
textura u orientacion preferencial [91Ror otro lado la pelicula LSMO(75nm)
presenta un patron de puntos que indica una $cipenihuy rugosa o con
crecimiento 3D (Volmer -Weber) [90, 94, 123]. ErAig. 5.1 (b) y (d) se muestran
patrones rayados de RHEED que corresponden a lastrasi LSMO(25nm) y
LSMO(75nm) crecidas a 800 ° C, respectivamentey esdica un crecimiento
epitaxial con superficie plana, e indica un creemto tipo Stranski—Krastanov. [90,
114].
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_ LSMO 75nm
Ce0O,

YSZ
Si

Fig. 5.1 Patrones de RHEED correspondientes aytetic. SMO(25nm) crecidas a
(@) 700°C (b) 800°C y del LSMO(75nm) crecidas a (c) 700°C (d) 800°C.

5.3 Topografia de la superficie
En la Fig. 5.2 se observa la imagen de AFM deptlicula de

LSMO(75nm) crecida sobre el sistema de capas beffesilicio (CeQYSZ//Si), de

esta micrografia se determina una RMS de 0.7 noxapadamente; este valor de
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rugosidad es relativamente mayor que el de la g, en buen acuerdo con el
incremento del espesor total del apilamiento. L@odwafia de la superficie esta
conformada por granos compactos de ancho entr&l@im y altura entre 0.5y 3.0
nm, aproximadamente. En el inset se muestra elodmamina de altura
correspondiente, el mismo sigue una distribuci@asgiana con ancho a mitad de
altura 0.72 nm, aproximadamente dos celdas uniddiando la buena calidad de
la superficie. La altura media de la superficieagtipdel histograma es de 1.04 nm *
0.36 nm. La topografia y rugosidad de la superfes consistente con los patrones
rayados de RHEED (Fig.5.1 (d)) [123]. Esta morfi¢o se ha observado en
peliculas de LSMO crecidas sobre otras capas boftérectamente sobre sustratos
monocristalinos; por ejemplo, peliculas de LSMOS%enm de espesor crecidas
sobre STO//Si presentaron una RMS de 2.0 nm. [68pbe mencionar que el
espesor total de este apilamiento es un poco naa$060 nm y que dicha topografia
y rugosidad es comparable a la de peliculas de L@®KkOidas sobre silicio por

técnicas mas complejas como la de epitaxia porshacdeculares [37]
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Fig. 5.2 Imagen de AFM de 1xin’ de la muestra LSMO(75nm) crecida a 800
Inset histograma de altura.

5.4 Analisis de la estructura cristalina
El difractograma del sistema LSMO/GECSZ//Si se muestra en la Fig.

5.3. Se puede notar que solo se observan reflexi@@Oh) de las tres capas que

71



conforman la heteroestructura, es decir, YSZ, CeQSMO. El detalle de la
reflexion (002) de las peliculas de LSMO(75nm)SMO(25nm) se muestra en el
inset de la figura, en el mismo se puede obsemvarlg intensidad y posicion del
pico dependen del espesor de la pelicula. Se mbedvar un corrimiento del pico
hacia menores angulos de difraccion cuando el esmhs la pelicula se reduce,
indicando un incremento del parametro de red fdetgplano, como consecuencia
de tensiones de compresién en el plano de la feelibe hecho, los parametros de
red fuera del plano {g) calculados a partir del difractograma son: 3.887001 A

y 3.890 + 0.001 A para el (LSMO75nm) y (LSMO25nnespectivamentéddemas,

el incremento del ancho a la mitad de la alturaWi\) del pico (002) de 0.3 a 0.6°,
sefiala que la pelicula mas delgada presenta magefestos, posiblemente por
tensiones en su red. Cabe mencionar que estogvalerFHWM revelan una buena

calidad cristalina para dichas peliculas creciadmsPhD. [74, 115]

(002)Ce03

Intensidad u.a

F
3

45 46

2

(002)YS2Z
{002) LSMO

(001) LSMO
(004) Si+ (004)CeQ, 5 /"""

Intensidad u.a

{003) LSMO

56 56 40 5 66 7o - a8b
20
Fig. 5.3 Difractograma de la multicapa LSMO/GEGBZ//Si(001). (*) Indica
reflexion K- del plano del Si (004). Inset. Detalle de la rafi@ (002) del
LSMO(75nm) (verde) y LSMO(25nm) (azul). La lineartical indica la posicion
del pico de difraccion del LSMO (002) en volumen.
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En la Fig. 5.4 se muestra el FWHM del pico (002)Ld&&MO en funcion de
la temperatura de crecimiento determinado por nasdilé difraccion de rayos-X. Se
puede notar que la calidad cristalina de la pdiculejora al incrementar la

temperatura de crecimiento (Ts) y el espesor geliaula.
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Fig. 5.4 FWHM del pico (002) del LSMO en funcién d& temperatura de
crecimiento. LSMO(25nm)x(), LSMO(75nm) ¢)

5.5. Analisis de las multicapas por microscopia electronica de

transmision
El perfil de la muestra del LSMO(75nm) sobreOg¥SZ//Si (001)

obtenido por microscopia electrénica de transmisiéralta resolucion (HR-TEM)
se observa en la Fig. 5.5, los constituyentes sstran etiguetados; se puede notar
gue la multicapa presenta interfaces bien definjdaspesores uniformes a lo largo
del apilamiento. El espesor de cada capa determiesde 75, 30 and 20 nm para el
LSMO, CeQ y YSZ, respectivamente. Se puede notar que la amtiagpresenta

73



una superficie ondeada, esta morfologia se ha\adertipicamente en los oxidos
de perovskita crecidos sobre silicio por PLD; plesitente como consecuencia de
tensiones inducidas a lo largo del apilamiento @multicapa [124-125]. Con la
finalidad de examinar la interface se realizarorioees de HRTEM acoplada con
un detector anular de campo oscuro a angulo al®®APF), en la Fig.5.6 se
muestra una micrografia que corresponde a la auerfde LSMO/Ce§) la
rugosidad de dicha interface es cerca de 0.7 niim@da por la escala nanométrica
de la imagen). Ademas, la micrografia de alta te$dh permite poner de
manifiesto el crecimiento epitaxial de ambas pé&iE@n consistencia con el patrén
rayado de RHEED vy las medidas de XRD.

(a)

LSMO

Fig. 5.5 Multicapa completa LSMO/Ce¥SZ//Si (001)

74



FEEIITFARNEREARN LW N & X

2

1

Fig. 5.6 Imagen HRSTEM-HAADF de la interface LSM@(G.

5.6 Estudio de tensiones
Con la finalidad de conocer el estado de lasid®mes en los distintos

constituyentes se realizé un andlisis de fase gemméGPA) [126-127] sobre las
imagenes de STEM- HAADF de la multicapa (Fig. ®)).(El mapa de tensiones en
la direccion del plano Exx y fuera del plano Eyynsgestra en la Fig. 5.7 (b) y (c),
respectivamente; estos mapas se analizan hacisndielicédigo de color mostrado
bajo las imagenes [128-130]. La tendencia del coémia valores negativos (color
azul o verde) indica tensiones de compresién sddbreelda cristalina en una
direccion determinada. Por el contrario, una teoi@dehacia valores positivos en la
escala (color rojo o amarillo) sefiala un paramdt&acelda expandido. De dichos
mapas se puede notar que las capas buffer presamtalito grado de defectos, sin
embargo, es posible inferir que sus celdas cmstalse encuentran comprimidas en
el plano (Exx) y expandidas fuera del plano (Eyg)dithas peliculas. Por otro lado,

la pelicula de LSMO se puede notar relajada y sfeados. ElI andlisis de la
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estructura cristalina se realiza desde el silEgtos resultados son consistentes con

los desajustes de red que presentan dichas pslicula

HRSTEM-HAADF B Eyy

Fig. 5.7 (a) Imagen HRSTEM-HAADF de la multicapaM@S (;5,m)CeQ/YSZ//Si.
Mapa de tensiones en la direccion en (b) el p{&n®) y (c) fuera del plano (Eyy)

5.7 Relacion epitaxial entre las capas

Para determinar la relacion epitaxial entredistintos componentes de la
multicapa se aplico a las imagenes de HRSTEM-HAAD&ansformada rapida de
Fourier (FFT), obteniéndose asi los patrones dadatifon que se muestran en la
figura 5.8 (a-d). En estas figuras se constatardenamiento cristalino coherente en
la multicapa, como el pardmetro de red del Ce®similar a la distancia diagonal
entre los &tomos de manganeso del LSMO, la celdtalima de la perovskita rota
45° en el plano del CeQreduciendo el desajuste de red entre el LSMOGe€d.
el desajuste disminuye de 30 a 1%, aproximadaméawveteciendo el crecimiento
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epitaxial de la manganita. En la Fig. 5.8 (e) sedeuobservar una vista superior del
arreglo atémico descrito. Por otro lado, las cam¥SZ y CeQcrecen cubo sobre
cubo en silicio. La relacién epitaxial entre lagpas en la heteroestructura se
determin6 como: [100] LSMO (001)110] CeQ (001)I [110] YSZ (001)I [110] Si
(001)

[
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e © @ 4 ©
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Fig. 5.8 Patron de Difraccion de (a) Si, (b) YSZ) CeQ y (d) LSMO,
respectivamente. (e) Esquema del crecimiento déllSsobre el Ce® (vista

superior).
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5.8 Perfil de composicion quimico

Con la finalidad de analizar la estequiometgdas distintos componentes
de la multicapa se realizaron medidas de EDX, dilmke composicién obtenido
para la multicapa LSMO/CefYSZ//Si (001), a lo largo de la direccion [001] se
muestra en la Fig. 5.9, en dicha imagen se indichréccion a lo largo de la cual se
realizé el perfil. En la parte superior se obsenas distintos elementos que
componen la multicapa, ademas, se puede notarfacesr marcadas entre las
distintas capas. Las capas buffer preservan squésteetria. La pelicula de LSMO
se encuentra ligeramente deficiente de oxigendefeminaron espesores de 24, 35

y 85 nm para las capas de YSZ, GgQLSMO, respectivamente.
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Fig. 5.9 Perfil de composicion por EDX de la mwdpa LSMO/Ce@Y SZ//Si
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5.9 Propiedades Magnéticas del LSMO sobre Ce0z/YSZ//Si

Se realizaron medidas de magnetizacion en fand@&® campo magnético,
M (H), a 10 K, para un conjunto de peliculas de IG5 espesores entre 10 - 75
nm crecidas sobre CeySZ//Si (001). En la Fig. 5.10 se puede notar tase
muestras presentan comportamiento ferromagnétiow @s tipico del LSMO. La
magnetizacion de saturacion es cercana a la deérisdaten volumen (~550
emu/cr) y esta en concordancia con los valores reportadda literatura [131]. Al
comparar las curvas de M(H) de la pelicula de LSkt@grada en silicio con las de
muestras de espesor similar crecidas directamebte sustratos de STO [131], se
encuentra que la manganita crecida integrada emgiresenta campo coercitivo
(Hc) mayor que la manganita crecida directamenbees®TO (Hc~25 Oe). Esto
puede ser una consecuencia de un mayor efectsderisiones y por la presencia
de defectos en la red o distorsiones [132-138% \alores de campo coercitivo
(Hc) se encuentra entre 250-450 Oe para las paticdé LSMO integradas en

silicio.
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Fig. 5.10 Magnetizacion en funcibn de campo a 10pKra una pelicula de

LSMO(75nm) ¢) y LSMO(10nm) &) crecida sobre Cef)¥SZ//Si (001)
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La relacion del campo coercitivo {H Yy del cociente entre las
magnetizaciones de remanencia y saturaci¢gdMMen funcién del espesdi @e la
pelicula de LSMO integrada en silicio, se puedeentzs en la Fig. 5.11. Donde se
puede notar que el campo coercitivo (Hc) se redueatras que el cociente Mr/Ms
incrementa cuando el espesor de la pelicula aumkataependencia del campo
coercitivo con el espesor puede estar relacionadadefectos o deformaciones en
la interfaz entre LSMO/Cealgunos de los analisis realizados en esta resgtdan
deformaciones de red en dicha interfaz) [134, 12 como por variaciones en la
anisotropia uniaxial [136]. De hecho el cocieMitgMs indica relativos cambios
en la anisotropia unixial con el espesor, posibfgepor distorsiones o defectos en
la red cristalina, ademas, los valores determinaggpaldan la buena calidad

cristalina de las peliculas.
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Fig. 5.11 Hc y Mr/Ms en funcion del espesor (t) dsSMO crecido sobre
CeQJ/YSZ/ISi.
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La dependencia en temperatura de la magnetizaerd peliculas de
distintos espesores se muestra en la Fig. 5.12o8erva que la transicion
ferromagnética-paramagnética (FM/PM) se encuerdraepcima de la temperatura
ambiente para todas las muestras, en un excelen&rda con los resultados
observados en muestras monocristalinas [26] .Seuléalla derivada de la
magnetizacion (dM/dT) para determinar el valor detdmperatura de transicion
FM/PM, los valores son: 355 K y 330 K para laipdh de 75nm y 10 nm,
respectivamente. La menor temperatura de transioldservada en los films mas
delgados podria explicarse como una consecuengadmda mayor presencia de
defectos y distorsiones de la red cristalina pectes de las tensiones inducidas por
el sustrato al disminuir el espesor. Estos datt@esn acuerdo a los datos extraidos
de los ciclos M(H) y también con los resultadodadearacterizacion estructural de
estas muestras. Las propiedades magnéticas datagnitas son muy sensibles a
las tensiones de red o distorsiones ya que estastaaf directamente las
interacciones MR-O-Mn*. [34, 35] Cabe mencionar, que estos resultad@s e
en concordancia con otros trabajos realizados Boufses de LSMO integradas en

silicio o crecidas directamente sobre sustrata&xd#os[37, 70, 131]
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Fig. 5.12 Magnetizacion en funcion de temperatgapeliculas de LSMO de 75
(®) y 10 @) nm crecidas sobre Cef¥SZ//Si (001).
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5.10 Propiedades de transporte del LSMO sobre Ce0:/YSZ//Si

El comportamiento de la resistividad en funcd®la temperatura (T)

(Fig. 5.13) para las peliculas de LSMO revela ksencia de una transicion metal-
aislante alrededor de 300 Ky T Este resultado esta relacionado con la temperatur
de transicion FM/PM observada por las medicionemdgnetizacion en funcion de
temperatura, la correlacion entre las propiedadem@ticas y eléctricas es tipico de
los sistemas donde domina los mecanismos de daeleambio y un prototipo que
muestra estas relaciones son las manganitas. &stdss se pueden explicar por la
interaccion entre los electrones itinerantes ‘edps/espines localizados. Se puede
notar que la pelicula mas delgada presenta unaidi@m Ty, menor a la de la
pelicula mas gruesa, esto posiblemente se deba aayor distorsion de la red o
defectos, como se observo del ancho a mitad deagffWHM) por XRD para las
peliculas como funcién del espesor, se puede sugon® una consecuencia de los
desajustes de red entre la manganita y la pelidaelaerio; esta suposicion es
consistente con el analisis de tensiones realipad@TEM, donde se puede notar
defectos por deformaciones en la interfaz LSMO/Cd®r otro lado, el valor de
resistividad para la pelicula de mayor espesoingi¢éas al reportado para muestras
masivas [26]. La resistividad de la pelicula magat#a es un orden de magnitud
mayor en comparacion y la temperatura de transidign en ambas muestras de
distinto espesor es comparable a las de pelicddsS#MO crecidas directamente

sobre sustratos monocristalinos.

El estudio de la resistividad a<T,,; se ha realizado utilizando distintos
modelos que puedan describir la fisica subyacerwejo polarones de espin,
dispersion de un magnon, etc. Se opté por analmaresultados utilizando un

modelo simple, como:
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p(T) = pg + p,T? + pusT*® (Ec. 1)

Donde el primer término se relaciona con una tigglsid residual atribuida a
defectos, el segundo a una resistividad asociadk mlispersion electron-electron y
el tercero a la dispersion entre magnones. Cabeiorar que la dispersion con un
unico magnon esta inicialmente prohibida en sissetip® half-metal, sin embargo,
Furukawa [137] demostr6 que dicho mecanismo tamigigtd presente en las
manganitas si se toma en cuenta el comportamientdgido de la estructura de
banda debido a fluctuaciones de espin a una temperiita. Suele atribuirse un
término cuadratico también a este tipo de mecanisah@yual de la inclusién de un
término cubico. Puesto que la intencién de estacterizacion es esencialmente
demostrar la calidad de las muestras y sus prilespearacteristicas, no se ha
realizado un ajuste de las curvas con mas pardnél@s y por consiguiente
mayor grado de incerteza en su definicion. Commuestra en la Fig. 5.13 (ay b)

los ajustes de la expresion planteada con los datosauy buenos.

Los parametros obtenidos de los ajustes se muestrémtabla 1. Se puede
notar un aumento de la resistividad residual ahatigir el espesor de la pelicula, en
acuerdo con los resultados de magnetizacion yaodistintos analisis estructurales
donde se determina un incremento de defectos grsiishes en la red cristalina del
LSMO al reducir el espesor de la pelicula (consisteeon los andlisis de XRD
(FWHM) y el mapa de deformaciones de red por STEM)be mencionar, que el
orden de magnitud de lp, es similar al reportado para peliculas de LSMO
fabricadas por MBE [138] y de monocristales [18Ppbrtando un nuevo elemento
para valorar la calidad de las muestras. En cuarnds otros coeficientes, resultan
poco dependientes del espesor del mismo orden daitma que el encontrado en

peliculas de 6xidos similares [140]
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Fig. 5.13 Resistividad en funcion de temperafaga peliculas de LSMO de
espesor (a) 75nmj y (b) 10 («) nm.

Tabla. 5.1. Valores determinados de los coeficgedeela ecuacion (1);
Peliculas de LgsSry 3:MnO; integradas en sustratos de silicio.

t [nm] 00 [€2.cm] 02 [Q.CMIKT]  pas[Q.c/K]
75 2E-04 1.6E-08 5.8E-15
10 1.7E-03 4.0E-08 3.2E-15
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Las curvas de magnetoresistencia MR/R= (R(H)-R(0))/R(0) para
peliculas de LSMO(75nm) y LSMO(10nm) medida cereala temperatura de
transicion magnética se muestran en la Fig. 5.B8.p&de notar que ambas
peliculas muestran comportamiento de magnetorasiateolosal (CMR) como es
tipico en peliculas de manganita epitaxiales [38,1411]. La magnetoresistencia
por unidad de campo fue determinada de 0.9 %K Bste resultado es similar a los

reportados para manganitas integradas en siliGiol#2]

H(kOe)

Fig. 5.14  Magnetoresistencia como funcion depmamagnético en peliculas de
LSMO de 75 nm«) y 10 nm () crecidas sobre CeY¥SZ//Si. Medidas a 320 Ky

300 K, respectivamente.
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6 Disefo y construccion de multiferroicos
Integrados en silicio

Este capitulo estd dedicado al disefio y dakarde multiferroicos
LSMO/BTO (MF). Se busca una multicapa que habiditeealizar ensayos de
inversion de polaridad del ferroeléctrico por loegse plantea la insercion de
electrodos metdlicos de un lado y otro de la ca&peodléctrica. Se seleccioné al
LaNiO; (LNO) como electrodo inferior, dado su caractetatico y estructura tipo
perovskita, compatible con el resto de los comptasedel MF buscando minimizar
los desajustes de red, lograr superficies suaveagtezfaces definidas y un

crecimiento cristalino de buena calidad del sistertegrado en silicio.

Se presenta a continuacion las distintas etapa&stdeconstruccion. En una
primera seccion, se presenta la optimizacion dektigriento del LaNi@ A
continuacion, se introduce el trabajo realizadbresoel deposito de BaTiO
seguidamente la fabricaciéon de la heteroestructura
Lag 3351.6gMNO5/BaTiOy/LaNiOs/CeQ/YSZ integrada en silicio y finalmente se

presenta la construccion de un segundo sisteméemdico.

6.1 Crecimiento y Caracterizacion de
peliculas delgadas de LaNi@ sobre
CeO,/YSZ//SI (001)

En esta seccidbn se muestra las caractesstieapeliculas de LaN{O
(LNO) crecidas sobre sustratos monocristalinos ili@os utilizando como capas
buffer CeQ/YSZ. Se utilizard como nomenclatura para idesgiflas muestras con
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mayor facilidad LNO(t), donde t es el espesor dpelicula en nm, por ejemplo; la
muestra de LNO de 30 nm de espesor se escribe tdl@g30nm). Se hizo un

esfuerzo en crecer peliculas de superficie bidieat suave y sin presencia de
particulas [85-88]; con ese objetivo se variarangarametros de crecimiento como
la temperatura del sustrato y la distancia blanstrato. La superficie de las

muestras fue analizada in-situ por RHEED y por AB&examind en detalle su
topografia y rugosidad, la estructura cristalinarientacion de la multicapa se

caracterizo por XRD.

6.1.1 Crecimiento de peliculas de LNO
Una serie de peliculas de LNO de espesbesdre 10-30 nm se integraron

en silicio utilizando las capas buffer C#06Z. Cabe mencionar que el crecimiento
se realiza en un solo proceso. Con la finalidadlatener muestras con superficie
plana y baja rugosidad se variaron algunos paréasedel depdésito como: la

temperatura de crecimiento entre 650-900 ° C yd&nicia blanco— sustrato (z), de
5.5 cm a 8.5 cm. A partir de los distintos analsésdeterminé que los valores
optimos de crecimiento son 850 ° C y 6.5 cm patardaperatura y la distancia (z),

respectivamente. Con una fluencia del laser der#JLa presién de oxigeno en la

camara fue de 0.3 mbar.

6.1.2 Velocidad de crecimiento
Con el objetivo de determinar la velocidad de ionento y ajustar el

espesor de las muestras se realizaron medidas fldetometria de rayos-X a
peliculas de LNO depositadas a distintos tiempaoslaB-ig. 6.1.1 se muestran los
espectros de XRR para dichas muestras. Se puede laotorrelacion entre el
periodo de las oscilaciones y los espesores gelagilas. En el inset de la figura se
observa el grafico de los minimos locales al cudmlran funciéon del orden de
interferencia, ademas se observa la relacion lieedduen acuerdo a lo esperado por

la ecuacién de Bragg, inclusive a bajos espes(ees3.2;0%,a nt) a partir de la
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pendiente de dicho gréafico se obtiene el espesda geelicula. La velocidad de

crecimiento determinada es de 0.17 A/p.

Intensidad (u.a)

_ 11 nm
3 6nm

Fig. 6.1.1 Espectros de XRR para peliculas de ld¥€gidas directamente sobre
sustratos de silicio. Inset: posicion de los mirdrabcuadrado en funcién del orden

de interferencia.

6.1.3 Morfologia y calidad cristalina
Los patrones de RHEED de muestras crecid@snperaturas Ts entre

650 ° C y 900 ° C se muestran en la Fig.6.1.2. 8=@ notar que la pelicula de
LNO presenta un crecimiento coherente a partir da Ts de 800 ° C, para
distancias entre el blanco y el sustrato de 5.5 ycih. En principio los parametros
se cambiaron para obtener un patron rayado (similale la muestra de LSMO
preparada en esta tesis, por ejemplo). Se pue@de pot dichos patrones que la

superficie mas optima del LNO presenté una morfalayasi- 2D [94]. El patron
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de la muestra de 30 nm de espesor indica un crationVolmer-Weber (3D). [90-
91]

Fig.6.1.2 Patrones de RHEED para peliculas de LRQ{) crecida a Ts de
(@) 650 ° C (b) 700 ° C (c) 800 ° C (d) 850 ° C¥6p ° C. Imagen de RHEED para
la muestra LNO(30nm) crecida a Ts (f) 850 ° C. &#ta&#¢s de RHEED de muestras de
LNO(10nm) crecidas a 800 ° C a una distancia blaaustrato de (g) 7.7 cm y (h)
8.5 cm.

6.1.4 Topografia de la superficie
A continuacion se muestran las imagemésnidas por AFM de la superficie

de las muestras de LNO (10nm) crecidas a Ts 800cbn distintas distancias (z)

blanco-sustrato.
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En la Fig. 6.1.3 se observa la imagen de la muesteida a una distancia z de
6.5 cm. Se puede notar la presencia de particzdas una altura maxima de 22 nm
(ancho ~ 0.1um). En el inset de la imagen se muestra el histogrde altura, el

mismo sigue bien una distribucion gaussiana comaacmitad de altura de 0.50
nm, alrededor de una celda unidad, indicando ladgemeidad de la superficie. La
altura media es de 0.55 nm £ 0.22nm. Por otro, ledaugosidad (RMS) es de 0.9

nm, este valor es afectado por la presencia diplais de mayor tamafio.

13.0 nm

-9.0 nm

(Conteos)x10

S w o

0002040608101.2

0.0 Height 5.0 pm‘

Fig.6.1.3 Imagen de AFM de 5x&m’ de la muestra LNO(10nm) crecida a una

distancia blanco-sustrato de 6.5cm (Ts: 80D ° C

La Fig. 6.1.4 se corresponde a la micrografia dpelécula crecida a una
distancia z de 7.7 cm. Se puede observar la presdacparticulas con una altura
maxima de 50 nm (ancho~0Oian). El inset muestra el histograma de altura
correspondiente, el cual sigue una distribucionsg@na de ancho a mitad de altura
0.12 nm, indicando una superficie muy homogénea albira media de 0.29 nm +
0.06 nm. Por otro lado, con las particulas de adtunayores (~10 nm y 50 nm) la

rugosidad es de 0.9 nm.
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Fig.6.1.4 Imagen de AFM de 5x&m® de la muestra LNO(10nm) crecida a una
distancia blanco-sustrato de 7.7cm (Ts: 800.° C)

La imagen de AFM de la pelicula crecida a una d@tablanco sustrato de
z = 8.5 cm se observa en la Fig. 6.1.5. Se puedér particulas con altura
maxima de 50 nm (ancho~Qm), aproximadamente. En el inset se muestra el
histograma de altura correspondiente. La alturaiangel la superficie sin particulas

de 0.36 nm £ 0.06 nm. Por otro lado, el valor ulgosidad media con particulas es
de 2.6 nm.
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Fig.6.1.5 Imagen de AFM de 5x&m® de la muestra LNO(10nm) crecida a una
distancia blanco-sustrato de 8.5cm (Ts: 800.° C)
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A continuacion se muestran imagenes el Apara peliculas de LNO
(10nm) crecidas a Ts de 850 ° C a distintas disaarblanco-sustrato (z).

En la Fig. 6.1.6 se observa la imagen de AFM pawa pelicula de LNO
crecida a z = 6.5 cm. Se puede notar una supedan altura maxima de 3.0 nm.
La topografia de la superficie se observa sin @#ea$ o defectos. En el inset se
muestra el histograma de altura correspondientyalse ajusta a una distribucién
gaussiana, con ancho a mitad de altura de 0.2mditando homogeneidad en la
superficie. La altura media de 0.25 nm + 0.10 B@.determina en el area de la
imagen una rugosidad de 0.34 nm
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Fig.6.1.6 Imagen de AFM de 5x8n’ de la muestra LNO(10nm) crecida a una
distancia blanco-sustrato de 8.5cm (Ts: 850.° C)

Por otro lado, en la muestra crecida a una digtande 7.7 cm (Fig. 6.1.7),
se observa la presencia de particulas con altaxénm de 60 nm (ancho ~ Q8).
El histograma de altura (inset) sigue una distitrugaussiana de ancho medio de
0.4 nm, indicando una superficie homogénea. Laaledia es de 0.55 nm £ 0.17
nm. La rugosidad con particulas es 2.0 nm.
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Fig.6.1.7. Imagen de AFM de 5xBn° de la muestra LNO(10nm) crecida a una
distancia blanco-sustrato de 7.7cm (Ts: 850.° C)

En la Fig. 6.1.8 se muestra un grafico de la rutpmkien funcion de la
distancia blanco sustrato, para la serie de mestexidas a 800 ° C y 850 ° C,
respectivamente. Se puede observar que para lastrasierecidas a 800 ° C, la
rugosidad mas baja se encuentra para distancias@Bbty 7.5 cm. Por otro lado, la
muestra crecida a 850 ° C y una distancia z dem.presenta la rugosidad (0.3
nm) mas baja de la serie de muestras estudiadas.
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Fig. 6.1.8 Rugosidad de las muestras (RMS) en duncie la distancia blanco
sustrato (Z) para muestras de LNO(10nm) crecides&0 ° C¢)y 850° C (A)

La rugosidad (RMS) determinada a partir de las anéag es afectada por la
presencia de particulas. Cabe mencionar, que haafmén de dichas particulas
ocurre durante el proceso de ablacion del blanstaséson expulsadas desde una

capa liquida que se forma en la superficie delduldh43]
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Con la finalidad de visualizar el cambio en el afimde las particulas que se
encuentran sobre la superficie de las muestrasieeioh de la distancia entre el
blanco y el sustrato. Se realiza un cociente eetrgolumen de la particula
(Vp:nrpzhp) y el volumen del grano (Vg mgzhg)) gue conforma la topografia de la
superficie. En la Fig. 6.1.9. Se puede notar umemento en el tamafio de la
particula con el aumento de la distancia blancdratos Esto se puede explicar
como una consecuencia del aumento del caminwuele desde el blanco hasta el
sustrato, incrementando la posibilidad de intedatcentre las particulas que
conforman la ‘pluma’, debido a la colisién entréaglmismas se pueden formar

algunas de mayor tamafio. [144]
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Fig. 6.1.9 Vp/Vg en funcién de la distancia blarsustrato (Z) para muestras de
LNO(10nm) crecidas a Ts 800 ° €)(y 850 ° C (A)

Se pudo notar ademas, una variacion en la densidaparticulas con la
temperatura del sustrato. En la Fig. 6.10 Se poédervar que a una Ts: 800°C la
densidad de particulas disminuye entre 6.5 cm ym.7Mientras que a una Ts de
850° C, se observa el efecto inverso. Estas vanasi en la distribucion de

particulas sobre la superficie de la muestra leotemperatura del sustrato pueden
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explicarse; si suponemos que al adherirse lascpbasi a la superficie se movilizan

y dispersan hasta ubicarse en sitios de menorianerg

1.2
0.9

0.6+

(particuias/umz)

0.3+

0.0 -

‘ Z (cm)

Fig. 6.1.10. Densidad de particulas en funciénaddistancia blanco sustrato (2)
para muestras de LNO(10nm) crecidas a Ts 800&) @ (850 ° C ¢)

En general las peliculas son planas y de buendadalsin embargo, se pudo
observar la presencia de particulas en la mayeriasiimagenes, cabe mencionar
gue se exploraron distintas zonas de cada mudstrgarticular en la muestra
crecida a una distancia de z = 6.5 cm y a unadeatyra de sustrato Ts = 850 ° C
no se observaron defectos en su superficie. Adema@sgosidad de dicha muestra

es menor a la presentada en otros trabajos solicalps de LNO. [57, 145-146]

6.1.5 Caracterizacion Estructural de la multicapa
Los difractogramas de rayos-X de las multicapas de 306) y

LNO(10nm) se muestran en la Fig.6.1.6. Se puédergar reflexiones (00h) del
sustrato de silicio y de las tres capas que cordgoral apilamiento, indicando esto
que la muestra crece con orientacion preferenamallae direccion (00h), este

resultado estd en consistencia con los patrond8HEEED de dichas peliculas de
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LNO. En el inset de la figura se observa un aceieaim del pico (002) del LNO
para las muestras LNO(10nm) y LNO(30nm), la linediwal indica la reflexion
(002) del LNO en volumen, se puede notar que lacgmsde los picos es muy
cercana a la reflexion del material masivo. A pade los difractogramas se
calcularon los parametros de red fuera del plang).(d.os parametros de red
calculados son .3 = 3.858 + 0.005 A y g, = 3.868 + 0.005 A para las muestras
LNO(10nm) y LNO(30nm), respectivamente. Estos vedmon muy similares a los
del material masivo (3.86 A), posiblemente por efjyefio desajuste de red (~ -
0.9%) entre la capa de Ce@LNO.
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6.2 Crecimiento y Caracterizacion de
peliculas delgadas de BaTi© sobre
LNO/CeO,/YSZ//Si (001)

En esta seccién se mostrara la integracioargcterizacion de peliculas
delgadas de BaTD(BTO) mediante el apilamiento de capas LNO/@¥SZ en
sustratos monocristalinos de silicio (001). Seiaatth como nomenclatura para
identificar las muestras con facilidad M-BTO(t), donde MG indica el
apilamiento de capas (LNO/Cg®¥SZ) y BTO(t) una pelicula de BTO de espesor t.
Por ejemplo; una muestra de BTO de 20 nm de esgeboe dicho apilamiento, se
escribira como MGo-BTO(20nm). La superficie de las muestras fue aadh in-
situ por RHEED y por AFM se examind en detalledpografia y rugosidad, la

estructura cristalina y orientacion de la multicapacaracterizé por XRD.

6.2.1 Crecimiento de peliculas de BTO sobre LNO/Ce0:/YSZ//Si

Una serie de peliculas de BTO de espesoye&nire 5 - 80 nm se crecieron
sobre el apilamiento de capas LNO/GB&GZ en un solo proceso, cabe mencionar
gue dichas capas se depositaron con los paran@itesormente encontrados en
esta tesis. Con el objetivo de optimizar la supiefy la calidad cristalina de las
peliculas de BTO, se varid la temperatura del atesstentre 650-750 ° C y se
encontrd que la temperatura de crecimiento Optisnaee750 ° C. Con una fluencia
del laser de 2 J/cmLa presién de oxigeno en la camara fue de 0.02r.mha
velocidad de crecimiento determinada por medigasetlectometria de rayos-X es
de 0.3 A/p. En la Fig. 6.2.1 se muestra la maifta con los espesores de cada

pelicula.
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Fig. 6.2.1 Multicapa BTO/LNO/CefDf'SZ integrada en Si (001)

6.2.2 Morfologia y calidad cristalina de la pelicula de BTO

Las peliculas fueron caracterizadas in situ pblERD, con el haz de
electrones incidente en geometrias distintas paserear homogeneidad en el
crecimiento. Las imagenes con el haz de electrimcedente a lo largo del borde del
sustrato y a 45 ° del mismo se muestran en lagz2 (a) y (b), respectivamente.
Los patrones rayados indican que la pelicula de BF€senta un crecimiento
epitaxial y homogéneo. Ademas, se puede inferir lggemuestras presentan un
crecimiento de 2D a 3D [90, 94]
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BTO[100]
CeQ,
YSZ

Fig. 6.2.2 Patréon de RHEED muestra M&BTO(5nm). Para un haz de electrones
incidentes en direccion (a) paralelay (b) a 4éspecto al borde del sustrato.

6.2.3 Topografia de la superficie

En la Fig. 6.2.3 se muestra la micrografia d&Afe la pelicula de BTO, a
partir de dicha imagen se determina una RMS denfh4 La morfologia de la
superficie se encuentra conformada por granos lbamm anaxima de 3.0 nm y ancho
medio de 70 nm, aproximadamente. El histogramdtdeaage observa en el inset, el
mismo sigue una distribucién gaussiana, con ancimoedia altura de 0.62 nm,
indicando la buena calidad de la superficie. Laraltmedia es de 0.80 nm = 0.31nm.
Este tipo de topografia y rugosidad es similar ieeprtada en otros trabajos para el

titanato de bario integrado en silicio [147-148].
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Fig.6.2.3 Imagen de AFM de 3x3n’ de la muestra MGo-BTO(5nm).

6.2.4 Caracterizacion estructural de la multicapa
En la Fig. 6.2.4 se observa el difractograma aemuestra MGoo-

BTO(17nm), del mismo se puede notar que las capaser con orientacion
preferencial (0O0h). En el inset se observa un lgetid la reflexiéon (002) del BTO
con distintos espesores, la linea vertical indicpdsicion de la reflexion (002) del
BTO masivo. Del mismo, se puede notar que las magegresentan un corrimiento
del pico hacia menores angulos de difraccion emci@h al material masivo, esto
indica un parametro de red expandido fuera deloplgm,) de la pelicula. El
parametro de red,gse calculo a partir de los difractogramas; Idsres obtenidos
fueron: 4.065 + 0.005 A,,3 = 4.072 + 0.005 A y & 4.088 + 0.001 A para las
muestras MG o-BTO(80nm), MGrno-BTO(B0nm) y MQGno-BTO(17nm),
respectivamente. En la Fig. 6.2.4 (b) se muestpm&metro de red,gen funcion
del espesor de la pelicula; se puede notar unandepeia del @,conel espesor de
la pelicula; ademas todos los parametros de red fied plano son mayores al valor
del material masivo (4.038 A). Este resultadoasssistente con el desajuste (~ -3.3

%) negativo entre las celdas del BTO y LNO.
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Fig. 6.2.4. (a) Difractograma de la muestra MEBTO(17nm). Inset: Detalle de la
reflexion (002) del BTO en MGio-BTO(30nm) @) y MC yo-BTO(80nm) ¢ ). La

posicion del pico (002) del BTO en volumen se iadton la linea vertical. (b)
Gréafico del parametro de red fuera del plangy)(alel BTO en funcion de su

espesor, la linea horizontal sefiala la posicionalgldel BTO masivo.
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6.3 Integracion del multiferroico
artificial LSMO/BTO en silicio

En esta seccion se presenta el crecimientocgirkacterizacion estructural y
magnética de peliculas de LSMO de espesor variatdeidas sobre el apilamiento
BTO/LNO/CeQ/YSZ//Si (001). El crecimiento se realizé haciendo uso de los
parametros encontrados en las secciones anteribass.muestras sobre dicho
sistema multicapa se denominaran con la siguiemteenclatura para identificarlas
con facilidad MGro-LSMO(75nm), donde se expresa que es una muestt8M©

de 75 nm de espesor sobre el apilamiento anterdenmencionado.

6.3.1 Crecimiento por PLD de peliculas delgadas de LSMO sobre
BTO/LNO/Ce02/YSZ//Si (001)

La multicapa fue crecida en dos etapas, pringgrocrecid en un solo
proceso el sistema BTO/LNO/C@®¥SZ sobre dos sustratos separados de silicio y
posteriormente se crecid sobre dicho apilamientpoy separado peliculas de
LSMO(75nm) y LSMO(25nm), respectivamente. En la. Bdg3.1 se muestra un
esquema de la multicapa, donde se etiquetan losrialas y sus respectivos

espesores.

Fig. 6.3.1 Multicapa LSMO/BTO/LNO/CefYSZ integrada en Si (001)
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6.3.2 Morfologia y calidad cristalina de la pelicula de LSMO

Los patrones de RHEED de las muestras gpdCSMO(75nm) y MGro-
LSMO(25nm) capturados en direccion paralela allbalel sustrato se muestran en
la Fig.6.3.2 (a) y (b), respectivamente. Los patsosugieren que la pelicula de
LSMO de ambos espesores crece con coherencia sistezha de capas integrado
en silicio. Ademas el patrén de puntos indica gusuperficie de la muestra es muy

rugosa o crece en modo (3D) Volmer-Weber. [91, 94]

LSMO75nm LSMO25nm

BTO BTO

CeO,
YSZ
Si

Fig. 6.3.2. Patron de RHEED muestras (a) gM.SMO(75nm) y (b) MGro-
LSMO(25nm) Para un haz de electrones incidentalirencion paralela respecto al

borde del sustrato

103



6.3.3 Caracterizacion estructural de la multicapa
LSMO/BTO/LNO/Ce02/YSZ//Si (001)

El difractograma medido para la multicapa co@gh- LSMO(75nm) se
muestra en la Fig. 6.3.3. Se pueden notar picosaltie intensidad que se
corresponden con los planos (00h) de las peliddaSeQ, LNO, BTO y LSMO.
Ademas, se observa un pico asociado a la reflgdibh) de la YSZ. En el inset se
observa en detalle las reflexiones (002) del LSM#&aplas muestras M&o-
LSMO(75nm) y MGro-LSMO(25nm), la linea vertical punteada sefalpdsicion
de dicha reflexion para el LSMO en volumen. Se olas@&ue ambos picos se
encuentran corridos hacia mayores angulos decdifma respecto al del material
masivo (B: 46.78°), indicando que el parametro de red fakleplano (a,) esta
reducido en comparacién al valor del parametro eldacdel material masivo. A
partir de los difractogramas se calcul6 el valdrpdgametro de red,3 qela pelicula
de LSMO, los valores obtenidos sqj,a3.863 + 0.002 Ay @,= 3.854 + 0.002 A
para las muestras de M- LSMO(75nm) y MGro-LSMO(25nm),
respectivamente. Estos valores son menores al pame celda del LSMO en
volumen (3.88 A). En buen acuerdo con el desajpesitivo (~ 3%) entre los
parametros de celda del LSMO (top) y BTO (bottofl).ancho a media altura
(FWHM) del pico (002) del Mgo-LSMO(75nm) y MG1o-LSMO(25nm) es de 0.6
y 0.9° respectivamente. Esto indica que la pelicula dedgada presenta cambios
en su microestructura, posiblemente como conseu€et efecto de las tensiones

en su red cristalina.
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Fig. 6.3.3 Difractograma de la multicapa M&LSMO(75nm). Inset: reflexion del
pico (002) del LSMO para M&Go-LSMO(75nm) (A) y MCgro-LSMO(25nm) @).

6.3.4 Caracterizacion magnética de las multicapas LSMO/BTO

En la Fig.6.3.4 se muestran curvas de magmgiizan funcion de campo
magnético, M (H), a 50 K, para las muestras gML.SMO(75nm) y MGqo-
LSMO(25nm), respectivamente. Se puede observalogoriclos de histéresis que
las muestras son ferromagnéticas, se puede notamaramento del campo
coercitivo (Hc) de 220 a 345 Oe, cuando el espésota pelicula se reduce,
atribuido a una mayor presencia de defectos cormaacansecuencia de tensiones en
la red cristalina de la manganita. De hecho, esteltado es consistente con los

analisis de XRD, donde se observa que la pelicelaBSMO mas delgada presenta
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una mayor anchura del pico de difraccion (002) [188s campos coercitivos se
encuentran en el rango anteriormente mostradosgséaa peliculas crecidas sobre
otras buffers en esta tesis y son en general caiplea a otros resultados

reportados en la literatura [74].

500 A

-500 ~

I : g 1
-3000 0 3000

Fig. 6.3.4 Magnetizacion en funcién de campo a 50& las muestras M&o-
LSMO(75nm) (A) y MCgro-LSMO(25nm) ).

En la Fig. 6.3.5 se puede observar el gréafictadeagnetizacion en funcion
de temperatura, M (T), Es posible notar que la tatpra de transicion
paramagnético-ferromagnéico (PM-FM) de la pelicdldanayor espesor es superior
a 300 K, mientras que la pelicula mas delgada ptasen Tc mas baja,
posiblemente por una mayor presencia de defectagdaicir el espesor de la
pelicula de manganita.
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Fig.6.3.5 Magnetizacion en funcion de temperat@wandiestras MC-LSMO(75nm)
(A)y MC-LSMO(25nm) f).
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6.4 Crecimiento y caracterizacion de
peliculas delgadas de BTO/LSMO

En esta seccion se muestra el crecimiento Heufss de BaTi@Q (BTO)
sobre el apilamiento LSMO/Ce¥'SZ en sustratos monocristalinos de silicio, para
identificar la muestra con mayor facilidad se méifd como nomenclatura de dicho
apilamiento MCsyvo. Se utilizara la nomenclatura M&o-BTO(t), donde t es el
espesor y se expresa por ejemplo comoi d&BTO(50nm), una pelicula de BTO
de 50 nm crecida sobre M&yo. Las muestras se caracterizaron por RHEED y AFM
para analizar la superficie del BTO, por XRD paetedminar la estructura y
orientacion de la multicapa, se realizaron medidegynéticas para observar el

caracter magnético de la manganita en dicho sistema

6.4.1 Crecimiento de peliculas de BTO sobre LSMO/Ce02/YSZ//Si

La multicapa fue crecida en un solo proceso ya & equipo cuenta con
una plataforma de varios blancos. Se utilizaron pasametros de crecimiento
encontrados en las secciones anteriores de elstaltes espesores de cada pelicula
se muestran etiguetados en la Fig. 6.4.1, se pusde que el espesor de la pelicula
de LSMO se mantiene fijo,dvo = 75nm, mientras que el espesor del BTO fue de

50 y 100 nm, respectivamente.

Fig. 6.4.1 Multicapa BTO/LSMO/Cef¥SZ integrada en Si (001)
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6.4.2 Morfologiay calidad cristalina de la pelicula de BTO
Al finalizar el crecimiento de las multicg) se realizaron medidas de

RHEED para evaluar la morfologia y el crecimientestalino del BTO (en el
plano). Los patrones de RHEED correspondientesa ambestra MGsyo-
BTO(50nm), medidos con el haz de electrones int&en direccion paralela se
muestran en la Fig. 6.4.2 (a) y a%4mig.6.4.2 (b) respecto del borde del sustrato. El
arreglo de puntos denota un crecimiento del BT@pdeVolmer-Weber (3D) y con
coherencia. [87, 89, 112]

BTO[100] BTO[110]

Fig.6.4.2 Patron de RHEED del BTO en la muestr€, do-BTO(50nm). Para un
haz de electrones incidentes en direccion (a) glargl (b) a 45 ° respecto al borde

del sustrato.

6.4.3 Topografia de la superficie

La imagen de AFM correspondiente a la muestra {&BTO(50nm) se
observa en la Fig. 6.4.3. De dicha imagen se detaroma topografia de granos,

con didmetro entre 50 nmy 120 nmy alturagee®3 nmy 6.0 nm, una RMS de
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1.4 nm, aproximadamente, la muestra presenta i@veanaximo de 7.0 nm. En el
inset se observa el histograma de altura, el m&gue una distribucién gaussiana
con ancho a media altura de 2.14 nm. La alturaard=llos granos es de 2.70 nm *
1.07 nm. El resultado se encuentra en buen acwemidos patrones de RHEED
gue indican una superficie 3D.

Este mismo tipo de morfologia granular seobaervado en el BTO

crecido sobre otros sustratos o integrado enailici8-150]
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Fig.6.4.3 Imagen de AFM de 3x3n® de la muestra MGwo-BTO(50nm).

6.4.4 Caracterizacion estructural multicapa BTO/LSMO/Ce02/YSZ
sobre silicio (001).

En la Fig. 6.4.4 se muestra el difractogramimdo para las multicapas
MC suo-BTO(50nm) y MGswo-BTO(100nm). Se observan picos intensos que

corresponden a los planos (00h), ademas un pictaagoa la orientacion (111) de
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la capa de YSZ. Este resultado sugiere que la capki presenta orientacion
preferencial en la direccion (00h). El BTO presemtacrecimiento coherente, en
consistencia con los patrones de RHEED. En el issemuestra el detalle de la
reflexion (002) del BTO, la linea vertical indica posicion (002) del material
masivo. El corrimiento del pico hacia menores apgjude difraccion indica un
parametro de red incrementado fuera del plano gellaula, en comparacién con el
del material masivo. A partir de los difractogransascalcularon los parametro de
red fuera del plano de la pelicula . fadel BTO, el valor obtenido para ambas
peliculas fue de,a = 4.058 + 0.001 A, dicho valor es mayor que el patio de
celda del material en volumeng{asux =4.038 A). Este resultado indica que la red
cristalina del BTO se encuentra expandida fuergpldelo de la pelicula, en acuerdo
con el desajuste negativo (~ - 2.8%) entre el BIBP)(y el LSMO (bottom).

(002) BTO

N
D)

(001) BTO
(002) BTO

(001) LSMO
(002) LSMO
Intensidad u.a
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(002)YSZ
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(003) Si
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Fig. 6.4.4 Difractogramas de la muestras Mf-BTO(50nm) y MGsvo-
BTO(100nm) . Inset: Detalle de la reflexion (00@¢l BTO(50nm) @A) vy
BTO(100nm) f).
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6.4.5 Caracterizacion magnética de la manganita en el sistema
BTO/LSMO/Ce0O:/YSZ//Si (100)

En la Fig. 6.4.5 se muestra un grafico de mazpabn en funcidén de
campo aplicado,b M (H) a 50 K, para las heteroetiras con
LSMO(bottom)/BTO(top), MGsmo-BTO(t), la pelicula de LSMO es de 75 nm es
las distintas muestras. Se puede notar que laufeliie LSMO es ferromagnética,
con campo coercitivo (Hc) (~260 Oe) similar a logeaiores estudios de M (H)
realizados en esta tesis sobre la manganita. Ersetl se muestran las medidas de
magnetizacion en funciébn de temperatura, M (T), taslticapas presentan
temperaturas de Curie (Tc) por arriba de la temipexraambiente. Los resultados
indican que el LSMO preserva sus propiedades finatay de composicion

discutidas anteriormente.
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Fig. 6.4.5 Magnetizacién en funcion de campoOak5 para la manganita en
MC_smo-BTO(50nm) (A), MC_syo-BTO(100nm) @) y MCiswo (®). Inset.
Magnetizacion en funcién de temperatura de la pielide LSMO con BTOA) y
sin BTO ().
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Conclusiones

Se han logrado crecer peliculas delgadas a baséxides de excelente
calidad sobre sustratos de silicio, incorporandmasabuffer de YSZ y CeO Las
capas buffers permiten la disminucion gradual aie desajustes de red entre la
manganita y el sustrato. A lo largo de la tesibes® a cabo un estudio detallado de
las caracteristicas estructurales y morfologicasnditicapas combinando distintas
técnicas experimentales que mostraron multicapasbega rugosidad e interfaces

bien definidas a nivel estructural y quimico.

La optimizacion de los parametros de crecimiento laepelicula de
manganitas ferromagnéticas permiti6 obtener siggenm@nométricos con
propiedades magnéticas y de transporte cercaras del material en volumen. Se
correlaciono cuidadosamente el efecto de las teeside red o defectos sobre los

parametros magnéticos y de transporte de las maagan

Se disefiaron y fabricaron multiferroicos artifieml a base de bicapas
LSMO/BTO. La necesidad de invertir la polarizacidel ferroeléctrico hizo
necesaria la insercion de un electrodo metéliccedmiffers y capa ferroeléctrica.
Para ello se crecieron peliculas de LaNi@ alta calidad cristalina. En las
condiciones de crecimiento optimizadas y medianezlioones de rayos- X se
observa que la pelicula crece con alta orientaf0h). El parametro de red fuera
del plano calculado a partir de los XRD indica daepelicula de LNO se encuentra
relajada. Un analisis combinado entre las medisiae RHEED y AFM indican
gue la pelicula de LNO crecida bajo los parametipsmizados presenta una
superficie 2D, con una rugosidad de 0.3 nm. Undcplel de LNO altamente
orientada, plana y suave es muy interesante paraimplementada en la
fabricacién de dispositivos; mas alla de las estiras multiferroicos; por ejemplo

como electrodo de junturas tunel.
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Se lograron crecer peliculas de BTO altamenteatinsts, orientadas en la
direccion (001) sobre silicio recubierto con YS£Z@y LNO. Estas estructuras son
interesantes para implementar en dispositivos d@edesquiere una polarizacion
fuera del plano de la pelicula, como las memorasabtas en multiferroicos, donde
se requiere una polarizacibn espontanea fuerapld#lo de la pelicula del

ferroeléctrico para manipular los espines de ladapomagnética.

Se lograron construir multiferroicos altamentetetisos en silicio, se estudio
el rol de la interfaces en los distintos sistemaalizando estudios cuidadosos a las
distintas configuraciones de las bicapas LSMO(BPP(bottom) o
BTO(top)/LSMO(bottom). Las manganitas analizadas l@en distintos sistemas
preservan sus caracteristicas magnéticas. La smletgidadosa de los parametros
de crecimiento y de las buffer permitio la integda exitosa de multiferroicos en
silicio por PLD. Estas heteroestructuras son rpoédes para ser utilizadas en
dispositivos donde se requiere la combinacion deternales ferromagnéticos y de

ferroelectricos; por ejemplo memorias-MF para ehpatador cuantico
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