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Resumen

Los sensores SQUID han sido utilizados desde los afios ochenta para estudiar el
magnetismo de la materia en la nanoescala. Sin embargo, desde los experimentos pio-
neros de Wolfgang Wernsdorfer ha habido pocos grupos que hayan conseguido aplicar
esta técnica de manera exitosa. En este articulo de revisién repasaremos los concep-
tos tedricos que nos permitirin comprender el funcionamiento y diseno de sensores
nanoSQUID y las posibles dificultades de su uso. Analizaremos también un ntmero
de dispositivos capaces de explotar los beneficios de diferentes uniones Josephson y
haremos un repaso extenso sobre ejemplos relevantes de medidas nanoSQUID aplica-
das a problemas interesantes en magnetismo. Finalmente, veremos otros usos de las

uniones Josephson muy relevantes en tecnologias cudnticas.
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1. Introduccioén

Los SQUID, del inglés Superconducting Quantum Interference Device, son una de las
manifestaciones mas bellas de coherencia cuéntica. Un sensor SQUID dc consiste en dos
secciones superconductoras unidas débilmente formando un anillo. Su funcionamiento re-
sulta de la union del efecto Josephson, que repasaremos en la Seccion [2], y la cuantizacion
del flujo en un anillo superconductor, que veremos en la Seccion [3] Como consecuencia, se
produce la interferencia de las funciones de onda macroscopicas de ambas secciones, dando
lugar a una dependencia periddica de las propiedades eléctricas del dispositivo en funcion
del flujo magnético que atraviesa el anillo. En primera instancia, esta estructura sirvié para
demostrar la existencia del efecto Josephson [45]. Ademas, los SQUID permiten transducir
flujo magnético en voltaje siendo, por lo tanto, estupendos sensores de campo magnético,
corriente, imanacion o, incluso, posicion [20, [53].

La aplicaciéon mas extendida de los SQUID es el estudio del magnetismo de la materia.
A ella dedicaremos gran parte de este articulo de revisién (ver Seccion . Estos sensores
pueden encontrarse en MPMS (del inglés, Magnetic Property Measurement System) de
laboratorios de fisica y quimica de todo el mundo. En estos dispositivos, el campo magnético
B creado por la muestra se acopla a una bobina captora que estd, a su vez, inductivamente
acoplada a un anillo SQUID (ver Fig. ) Las bobinas captoras suelen tener areas en el
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rango de los mm? o cm?. La figura de mérito del magnetometro es el ruido magnético

VS5 = /Ss/Aes, donde Sy es el ruido de flujo y Ag es el area efectiva del SQUID. Para
disminuir el ruido magnético es necesario aumentar A.g. Pero, como veremos a continuacion,
el ruido de flujo depende linealmente de la inductancia del SQUID L, por lo que ésta
debe mantenerse lo mas baja posible. Para cumplir estos dos requisitos irreconciliables se
introdujo el SQUID tipo washer (ver Fig.[Ib). El 4rea efectiva de este anillo superconductor
se convierte en Ay = dD, donde d (D) es el didmetro interno (externo) de la bobina. Por
otra parte, la inductancia se aproxima a L &~ 1,25u0d, con py la permeabilidad del vacio.
Esto permite aumentar Az (D ~ 100 gum) mientras que L se mantiene por debajo del rango
de los 100 pH (d ~ 10 pm). En cuanto a los materiales, el niobio es el superconductor més
utilizado actualmente y las uniones Josephson suelen consistir en multicapas de Nb/Al-
AlO, /Nb [38].

Al profundizar en la teoria de ruido térmico en SQUIDs [104], se comprob6 que la

resolucion en energia de un SQUID dc dependia directamente de su inductancia segin
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e = S¢/(2L). De esta manera, reducir L permite disminuir el ruido del SQUID [56]. Esto
ultimo originé la investigacion en SQUIDs microscopicos en los anos 80 [I11] para estudiar
pequenos sistemas magnéticos. Los primeros dispositivos de este tipo fueron introducidos
por Ketchen en 1984 [50] en forma de microsusceptometros y su legado todavia es explotado
por el grupo de Kathryn Moler en la universidad de Stanford para desarrollar microsco-
pios magnéticos de barrido [I1]. Probablemente, el auténtico pionero en el desarrollo de
nanoSQUIDs capaces de detectar la senal de nanoparticulas magnéticas individuales es
Wolfgang Wernsdrofer quien puso en practica esta técnica en la década de los 90 [117, [113].
Mas recientemente, destaca la aparicion del SOT (del inglés, SQUID-on-tip) introducido
por Eli Zeldov en el Instituto Weizmann [30, [I08]. En este dispositivo, el anillo SQUID es
construido directamente en la punta de una nanopipeta de cuarzo, llevando la sensibilidad
al limite de un espin individual.

Actualmente existen numerosos grupos de investigacion centrados en el desarrollo de
dispositivos nanoSQUID aplicados al estudio de pequenos sistemas magnéticos o nanopar-
ticulas individuales. Sin embargo, muchos de estos sensores no llegan nunca a cumplir su
objetivo. El motivo principal es que son dispositivos restringidos a rangos de temperatura
muy reducidos, o que no pueden ser utilizados bajo la aplicaciéon de campos magnéticos
elevados. Estas dos ultimas caracteristicas son fundamentales para extraer informacion in-
teresante de medidas de caracterizacion magnética. En este trabajo nos centraremos en
experimentos exitosos de deteccion de nanoparticulas magnéticas con nanoSQUIDs dc (ver
Seccion . Existen también otras técnicas ultra-sensibles como los sensores basados en
vacantes en diamante [96], 105] (méas dificil de implementar a bajas temperaturas y bajo
campos magnéticos variables) o los sensores de fuerza [29] (menos versatiles que los mag-
netometros nanoSQUID). Ademaés, los sensores miocro-Hall [61] o la microscopia MOKE
[29] se suelen aplicar al estudio de materiales magnéticos pero son érdenes de magnitud
menos sensibles que un sensor nanoSQUID. El lector interesado puede encontrar articulos
de revision sobre estas técnicas en las referencias [95], [80], [90] y [78|, respectivamente.

Aparte de su aplicacion para estudiar materiales magnéticos, los magnetometros SQUID
se utilizan también, por ejemplo, para detectar las senales magnéticas mintsculas que pro-
duce el cerebro o el corazén humano. También han sido utilizados en el sector aeroespacial
para detectar fallos en componentes y en investigacion arqueologica o geologica no des-

tructiva [10]. Un SQUID conectado inductivamente a una fuente de voltaje en serie con
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una resistencia resulta en un voltimetro de altisima precision. Ademas, el efecto Josephson
persiste hasta frecuencias enormemente altas (= 100 GHz) permitiendo imaginar aplica-
ciones en un ancho de banda enorme [21I]. Por ejemplo, los SQUIDs constituyen excelentes
amplificadores rf para medidas de resonancia magnética nuclear usando campos magnéti-
cos reducidos. Las uniones Josephson sirven como detectores de radiaciéon o pueden usarse
para leer sensores de fotones individuales tipo TES (del inglés, Transition-Edge Sensor)
que permiten detectar rayos X en telescopios espaciales. Las uniones Josephson también

constituyen la esencia del patron de voltio més utilizado en la actualidad (ver Apéndice|7.1)).

Bobina captora
e K
C X

N/
/N

Figura 1: a: Esquema tipico de un magnetémetro SQUID acoplado inductivamente (M) a una bobina
captora que puede tener forma gradiométrica para ser insensible a campos magnéticos homogéneos. Esta
bobina capta la senal magnética de una muestra con momento magnético u. b: Implementacion real del
esquema anterior con laminas delgadas. El anillo SQUID (rojo, con las uniones Josephson representadas
con una cruz) se acopla a una bobina captora de varias vueltas (verde). Esta configuracion permite alcanzar
un buen acoplo entre la bobina captora y el SQUID que, gracias a su configuracion tipo washer alcanza
areas efectivas grandes (para mejorar la resoluciéon de campo) manteniendo la inductancia pequena (para
reducir el ruido). La fabricacion se lleva a cabo mediante técnicas convencionales de litografia 6ptica en

laminas delgadas de niobio y multicapas de Nb/Al-AlO, /Nb para las uniones Josephson.

Pero la fisica tras un SQUID es enormemente rica y no se limita solo a la interferencia
cuantica sino que resulta, también, en un objeto altamente no-lineal cuya inductancia
puede modularse facilmente. Estas dos caracteristicas han ligado de manera inseparable
los SQUID y las uniones Josephson con el desarrollo de circuitos superconductores para
tecnologias cuanticas. Los circuitos Josephson son parte de los bits cuanticos (qubits) més
utilizados hasta la fecha (ver Apéndice y, también, permiten construir los amplificadores

criogénicos mas sensibles de la actualidad, los amplificadores paramétricos (ver Apéndice
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[7.3). Estos basan su operacion en circuitos resonantes superconductores cuya frecuencia
de resonancia puede ser rapidamente modulada. Los SQUID también son muy utilizados
en investigacion fundamental. Un ejemplo es la optomecénica cuantica de cavidades [94]
o la electrodindmica cuantica de cavidades donde estos dispositivos permitieron observar
experimentalmente por primera vez las particulas virtuales que componen el vacio cuantico
[119]. Recientemente, la fisica del efecto Josephson ha permitido también disenar circuitos

caloritroinicos donde las corrientes térmicas pueden ser controladas de manera coherente

(ver Apéndice [7.4)).
2. La unién Josephson

Tal y como describe la teoria de Bardeen-Cooper-Schrieffer [7] (BCS), los electrones que
componen un superconductor forman pares de Cooper por debajo de una cierta temperatura
critica (7,). Ademas, aparece un gap de energia A en la densidad de estados de los electrones

desapareados (cuasiparticulas):
OA(T = 0) = 3,53k5T.

Esta energia (2A) es precisamente el costo de romper un par de Cooper. En el estado su-
perconductor, estos pares estan fuertemente correlacionados compartiendo un tinico centro
de masas. En este estado, todo el condensado superconductor puede describirse con una
funcién de onda macroscopica (o parametro de orden) ¥ = Wye’? donde |¥y|? es propor-
cional a la densidad de pares de Cooper ng. En un superconductor, incluso en ausencia de
campos electromagnéticos, el gradiente de esta fase V¢ origina el movimiento del fluido de
pares de Cooper (de hecho AV es el momento p). Segun la segunda ecuacion de Ginzburg

Landau, la densidad de corriente puede escribirse como:

Qs
M

(nve - a.A) = E2n9,

S

(1) Js

con ¢s = 2e, ms = 2m, A el potencial magnético vector (V x A = B),

r 2 r
(2) qb:quijfjsdl:gp—%/ Adr:go——”/ Adr,
h ro CI)O ro

la fase invariante de gauge y A\, = /ms/1og?ns la longitud de penetracion de London.

Tenemos, por lo tanto, que js ox nsV¢ donde, recordemos, ns v ¢ dependen de la posicion.
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Una unién Josephson puede definirse de manera general como una unién débil entre
dos electrodos superconductores. Esta puede ser de varios tipos. En su trabajo original,
Josephson considerd una ldmina delgada de material aislante donde los pares de Cooper
son capaces de pasar por efecto tinel. También, una barrera metélica normal exhibe pro-
piedades de unioén Josephson, aunque el transporte esté dominado por procesos de reflexion
de Andreev [80]. Una constriccion, punto de contacto o puente de Dayem suficientemente
estrecho es otro ejemplo de unién Josephson [2]. En este caso, la constriccion tiene que
tener dimensiones comparables o menores que la longitud de coherencia (£, que da idea
del “tamano” de un par de Cooper). En el caso de uniones Josephson cortas, que satisfa-
cen aproximadamente la relaciéon de fase sinusoidal que veremos en la eq. , es también
necesario que su longitud sea menor que la longitud de penetracion de London (A, que da
idea de la penetracion del campo magnético dentro del superconductor). Incluso, en el caso
de los superconductores de cuprato (e.g., YBayCu3zO7), una frontera de grano o defectos
cristalinos se comportan como una union débil [42]. Esto se debe a que, en estos materiales,
la longitud de coherencia es enormemente pequena y anisotropica. Las fronteras de grano
se comportan por tanto como diminutos puntos de contacto en paralelo. En la Tabla (1| se
resumen algunas propiedades relevantes de superconductores utilizados habitualmente para

fabricar uniones Josephson y SQUIDs.

Material T. (K) Ap (nm) € (nm) Ba (T)  Beo (T) A (meV)

Pb 7.2 37 83 - - 2.7

Al 1.18 16 1600 - - 0.34

Nb 9.25 39 38 0.2 0.27 3.0

YBayCusOr 92 140+ 1,540 0,085+ 130+ 50-60
700/l 0,3 0,025/

Tabla 1: Temperatura critica (7,), longitud de penetraciéon London (\r), longitud de coherencia ( &),

campo critico (Bq1 y Be2) y gap superconductor (A) de distintos materiales superconductores.

Los materiales con T, (y, por lo tanto, A) elevado son siempre ventajosos. La longitud
de solapamiento de las funciones de onda superconductora en ambos electrodos es del orden
de £ por lo que también es til utilizar materiales con longitud de coherencia elevada. Para
minimizar la penetracion del flujo magnético y el atrapamiento de vortices de Abrikosov

en el material, conviene que A, sea bajo. Esto hace que los superconductores tipo II (para
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los cuales £ < v/2Ar, e.g., YBayCuszO7 y Nb) parezcan menos atractivos para aplicaciones
Josephson. No obstante, estos materiales también exhiben campos criticos elevados (con
B, como inicio de la penetraciéon de vortices de Abrikosov y B, como limite para la
destruccion del estado superconductor) lo que permite su operacion bajo la aplicacion de
campos magnéticos. Esto dltimo representa una ventaja importante en aplicaciones de
magnetometria.

En todos estos tipos de uniones se produce un solapamiento de las funciones de onda
superconductoras de ambos electrodos que permite el paso de los pares de Cooper por
efecto tunel sin disipar energia. La densidad de supercorriente j, tiene que ser constante en
el espacio a lo largo de la union Josephson. Como la densidad de pares de Cooper cae en la
region no superconductora de la union, tenemos que ¢ debe exhibir un pico y, por lo tanto,
V¢ debe hacer un salto en la barrera. La supercorriente resultante sera funciéon de esta
diferencia de fase en la union Josephson 6 = ¢y, — ¢1 (donde los subindices 1, 1’ se refieren
a ambos superconductores a la derecha e izquierda de la barrera). Ademaés, las fases son
periddicas 27 lo que, intuitivamente, hace pensar que la supercorriente serd una funcion
periédica de §. Teniendo en cuenta que la invariancia bajo inversion temporal cancela la
aparicion de términos tipo coseno, la corriente a través de una unién débil toma la forma

de la famosa primera ecuacion de Josephson [48, [3]:

(3) I = Iysend,

donde I es la corriente critica de la unién Josephson. Para profundizar un poco mas en la
derivacion original de Josephson y su primera ecuacion ver el apéndice [7.4]

En general, [ se aproxima bien a la relacion de Ambegaokar-Baratoft:

Iy = %(RT) tanh %.
Aqui, A(T) es el gap superconductor del material dependiente de la temperatura y R es la
resistencia de la unién Josephson en estado normal. En el limite de muy baja temperatura
(T <« T¢), la relacion de Ambegaokar-Baratoff se reduce a:
TA
(4) =5+
Como hemos visto, un gradiente espacial de la fase origina una supercorriente. Ademas,

la variacion temporal de la fase puede causar un voltaje o, dicho de otra manera, que el
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material entre en el estado disipativo. Esto puede verse facilmente derivando § respecto del

tiempo:

v v
5 . 2
5= " / Jsdr:gplx—gpl——ﬂ Adr.
gsnsh J

()

—iBt/h e entiende que la diferencia ¢y — ¢y

Teniendo en cuenta que la funcién de onda ¥ e
equivale a la diferencia de energia de los dos superconductores ¢ — ¢ = (Ey — Ey)/h.
Ademas, la derivada temporal del potencial magnético vector equivale al potencial inducido
=27/ fll/ Adr = 2eU;nq/h. Asi, se ve facilmente que la derivada temporal de la fase
equivale a la diferencia de potencial total en la barrera (2eU/h). De esta manera Josephson

obtuvo su segunda ecuacion [48], 3]:

h . ®.
6 t)=—0=—0.

(6) V(t) =5 0=

con @y ~ 2,07 x 10715 Vs el cuanto de flujo que definiremos a continuacion. El voltaje total

resultante se obtiene como el promedio temporal V = (V(t))r = 7 fOT V(t)dt.
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Figura 2: a: Unién Josephson polarizada en voltaje. La corriente de cuasiparticulas es cero para voltajes
|[V| < 2A/e. Cuando el voltaje supera esta cantidad, los electrones desapareados pueden atravesar la barrera
por efecto tunel. Experimentalmente, es muy dificil polarizar a |V| ~ 0 una uniéon Josephson debido a la
impedancia no nula de una fuente de voltaje real. Como la resistencia de la union tiende a cero cuando
|[V| ~ 0, la fuente se comporta en la practica como una fuente de corriente que se detecta como un pico de
supercorriente. b: Representacién esquematica de la densidad de estados de cuasiparticulas Dy en una unién
débil entre dos superconductores idénticos caracterizados por un gap A. La aplicacion de una diferencia de

potencial desplaza el nivel de Fermi Er de una electrodo respecto del otro una cantidad eV'.
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Las ecuaciones de Josephson permiten entender el comportamiento de una unién Jo-
sephson polarizada en voltaje (ver Fig. ) En esta configuracion, la unién se comporta
como una sonda para inspeccionar la densidad de estados y el gap superconductor del
material. Para entenderlo, debemos imaginar la forma de la densidad de estados de las
cuasiparticulas en un superconductor que exhibe un gap de energia alrededor del nivel de
Fermi. Cuando el voltaje aplicado es igual a cero, no hay procesos tinel de cuasiparticulas.
Solo los pares de Cooper pueden atravesar la barrera dando lugar a un pico de corriente
dc caracteristico e igual a Iy. Al aumentar el voltaje, la unién entra en estado disipativo y
el paso de pares de Cooper sigue la segunda ecuacién de Josephson. Es decir, la diferencia
de fase comienza a depender del tiempo como §(t) = ¢, + %Vt. Insertando esta relacion
en la primera ecuacion de Josephson (eqf3)) obtenemos I = Iysen(dy + wyt). Es decir, la
corriente de pares de Cooper oscila a la frecuencia de Josephson f; = ‘;—jrt = (}% = 483,6
GHz/mV V. Esto convierte a la union Josephson en una fuente de altas frecuencias con-
trolable mediante voltaje. Esta corriente es dificilmente observable en un experimento dc
ya que la fase oscila rapidamente haciendo que el promedio temporal (send)7 = 0, lo que
da lugar a una supercorriente dc nula. Por otra parte, debido a la existencia del gap, las
cuasiparticulas tampoco pueden pasar por efecto tinel. De esta forma la corriente total es
cero. Al ir aumentando el voltaje progresivamente, se desplaza el potencial quimico de un
electrodo respecto del otro hasta que, eventualmente, las cuasiparticulas pueden atravesar
la barrera. Esto da lugar a un salto brusco de la corriente de cuasiparticulas que permite
caracterizar experimentalmente la magnitud del gap superconductor (ver Fig. )

Resulta interesante fijarse también en la inductancia de la unién Josephson L;. El

voltaje que atraviesa un inductor satisface la relacion

ol
7 V(t)=L;—.
(7 (1) =Lo=
Expresando % como %% y usando las ecuaciones de Josephson (egs. y @:
ol
% =1y cosd,
06 2w
— =—V(1).
ot P, ®)

Insertando las expresiones anteriores en eq. obtenemos:

) Ly(1)= 2 =

T cosd 4/1_[2/13’
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con Ljy = 2%0. Es decir, la uniéon Josephson es un inductor modulable a través de la
corriente L;(I). Esta definicion puede considerarse la inductancia efectiva diferencial. Es
decir, da idea de la impedancia efectiva de la unién Josephson cuando ésta se conecta a
un circuito rf, por ejemplo. Un inductor es un objeto capaz de almacenar energia. En un
inductor convencional, la corriente aumenta gradualmente al aplicarse un voltaje constante.
Este no es el caso de la unién Josephson donde la corriente comienza a oscilar segun la
segunda ecuaciéon de Josephson.

Podemos también calcular la energia Josephson E; como la integral de la potencia
obtenida desde ¢t = 0 cuando comenzamos a aplicar una corriente hasta t = t; cuando la

corriente deja de aumentar:

(9) o /0 vy,

Insertando las relaciones de Josephson para I(t) (eq.[3) y V(t) (eq. [6]) obtenemos:

fo Do d oIy [
EJ:/ (Iosengé)< Oi)dtz 00/ sen ¢d,
0 0

o dt 27

con p(t =0) =0y @(t = tg) = ¢. Integrando obtenemos la expresion para la energia

Josephson:
(10) Ej = Ejo(1 —cosgp),
con Fjy= 207{0 Esta es la energia de acoplo de los dos electrodos superconductores unidos

en una unién Josephson.

2.1. Modelo RCSJ

Resulta muy util detenerse a analizar el famoso modelo RCSJ (del inglés, Resistively
and Capacitively Shunted Junction [103],[79] [19], ver Figura|3)) que describe uniones Joseph-
son polarizadas en corriente. El modelo considera que la corriente que fluye por la uniéon
Josephson se divide en tres canales paralelos: la supercorriente I (eq. , una corriente de
cuasiparticulas disipativa I, = U/R atravesando una resistencia R y una corriente de des-
plazamiento Iy = C' OU/0t que atraviesa un condensador C'. También se pueden considerar
efectos de ruido (térmico) en un término adicional como una fuente de ruido Iy. Nosotros

despreciaremos este término por el momento. Usando la ley de Kirchhoff para circuitos
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eléctricos y las ecuaciones de Josephson, podemos obtener la ecuacion del movimiento para

la diferencia de fase invariante de gauge ¢:

By . Bl
ﬁ(g—f—? —I—I()SGHCS.

Que se puede reescribir como:

(I)O : (I)()C S 2 GUJ
11 4+ —= - 77J
(11) 2mR + 2 Oy 05’
con:
I
(12) UJ = EJ[)(l — COS (5) — [—5
0

Esta ecuacion es equivalente a la ecuacion del movimiento de una particula puntual que
se mueve en un potencial ondulado (cosd) inclinado (tilted washboard potential) como el

mostrado en la Fig. 3p:
Olw(z) — Fyx]

ox

Siguiendo la analogia, la masa de la particula (m) se identifica con la capacidad C, la

(T +mi = —

friccion (§) se corresponde a la conductividad 1/R, la fuerza (F;) que inclina el potencial

es la corriente I y, finalmente, la velocidad corresponde al voltaje U.

[ J
J U,
AN | U i=0
- c §R B4, N
i=1/2

)

Figura 3: a: Circuito equivalente del modelo RCSJ. La corriente que atraviesa la uniéon se divide en
una corriente de desplazamiento, una corriente de cuasiparticulas, una corriente de pares de Cooper y un
término de ruido que no consideraremos aqui. b: Representacion del potencial ondulado inclinado por una
fuerza I por el que se desplaza la particula imaginaria de masa C' con friccion 1/R y a velocidad §x U.
Cuando la corriente aumenta alcanzando i = I /Iy = 1, los minimos metaestables desaparecen y la particula

comienza a rodar, i.e., la uniéon Josephson exhibe una caida de potencial.
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Resulta también interesante reescribir estas ecuaciones en funcién de las corrientes nor-
malizadas i = [ /Iy, ix = In/Ip v la energia normalizada u; = U;/E 9. Introducimos la

frecuencia de plasma w, ; como la frecuencia del circuito L;(/)C de la union:

1
WPJ(I):—pr(l—fz/]g)1/4, con wp =4/ —=.

L,(I)C Dy C

Es importante resaltar que la frecuencia de plasma depende del cociente Iy/C. Tanto la
corriente critica como la capacidad escalan con el area de la uniéon asi que w, es indepen-
diente del area y depende solamente de pardmetros de fabricacién asi como del tipo de
uniéon. En uniones tipicas Nb/Al-AlO, /Nb se alcanzan densidades de corriente critica del
orden de 100 — 1000 A /cm?. En cuanto a la capacidad por unidad de area A, tipicamente se
usan espesores de material aislante de d ~ 1 nm y constante dieléctrica ¢ ~ 10 con lo que
C/A = eep/d ~ 1075 F /em?, donde ¢y = 8,8 x 1072 F/m. Con esto se obtienen frecuencias
de plasma en el rango de w, /27 < 100 GHz.

La frecuencia caracteristica w. es la frecuencia de Josephson al voltaje caracteristico
V.= ILR:

Finalmente, wrc es la frecuencia del circuito R-C:

1
RC”

WRC =

Notar que wf, = wwre- Usando estos nuevos parametros, ademas del conocido parametro
de Stewart-McCumber:

27T We 2 w 2 We
(13) Be = LRC = (_> = (_P) - ,

0 Wp WRC WRC
obtenemos:
14 =4
(14) w? + We 00’
o bien:
1 Y -_— = I
(15) 5%3 * We o)

Este modelo permite entender intuitivamente el comportamiento de una unién Joseph-

son polarizada en corriente (ver Fig. []). Mientras la corriente es baja (I < Iy), la particula
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Modelo RCSJ. Con resistencia de carga Modelo RCSJ. Sin resistencia de carga

iy v i ®

V bt T
i Bc=5 H
! i |
a b
08 Frontera de grano en YBCO Unidn tanel Al/AIO,/A
. . : . . . . . — 77—
L 400 —
— 10 mK ]
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S s | ]
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Figura 4: Caracteristica IV de uniones Josephson polarizadas en corriente (teoria y experimento). a:
Unién cortocircuitada con una resistencia de carga en régimen subamortiguado (5. = 5). Por encima de
Iy, V(I) se aproxima a la dependencia lineal de una unién resistiva R. La corriente I,. corresponde al valor
necesario para que la particula vuelva a quedar atrapada en un pozo de potencial al disminuir /. El inset
muestra la dependencia de I,(8.) que se aproxima a I,./Iy = 4/(77&1/2) en el limite 5. > 1 [33]. b: Union
tunel sin resistencia de carga. Al aumentar la corriente desde cero la unioén se comporta de manera similar
al caso anterior. Cuando la corriente disminuye desde el estado disipativo a valores I < Iy se obtiene
5 « V = 2A/e ~ cte. En ambos paneles las flechas indican el sentido del ciclo de histéresis. c¢: Curva
experimental obtenida en una unién tipo frontera de grano en YBCO con resistencia de carga de 3,5 €2
(Bc < 1). d: Curva experimental obtenida en una union tipo tinel Al/AlO, /Al sin resistencia de carga a

distintas temperaturas. La resistencia en el estado disipativo corresponde a R ~ 1,5 k).

permanece atrapada en un minimo de potencial. Esto significa que 5 =0 y el voltaje re-
sultante es igual a cero. La particula oscila a la frecuencia de plasma segin la corriente,
siendo méaxima (w,; = w,) para I = 0 y disminuyendo conforme aumenta la corriente
hasta hacerse nula para I = I;. En este estadio, los pares de Cooper fluyen sin disipar
energia. Cuando se alcanza la corriente critica I = I, desaparece el minimo metaestable

y la particula comienza a deslizarse (6 # 0) con el consiguiente aumento del voltaje de

68



acuerdo con la segunda ecuacion de Josephson (eq. @ Al aumentar la corriente I > I,
el transporte comienza a estar dominado por electrones sin aparear o cuasiparticulas, que
disipan energia dando lugar a un voltaje.

Cuando la corriente disminuye de nuevo desde I > I, el potencial ondulado vuelve poco
a poco a su posicion horizontal. El comportamiento de la particula dependera fuertemente
de las caracteristicas de la unioén, i.e., la masa m = (h/2¢)*C, la friccion 1/R y la existencia
o no de una resistencia de carga. Este comportamiento se cuantifica mediante el pardmetro
de Stewart-McCumber que da idea del cociente entre la frecuencia caracteristica de la union
y la frecuencia del circuito equivalente RC'. En el caso fc > 1, la dindmica de la fase es mas
rapida que la velocidad de carga y descarga del condensador. Esto significa que la energia
cinética de la particula es elevada y continua rodando para valores I < I;. Finalmente,
la particula se reatrapard en un valor I, < Iy, dando lugar a un proceso histerético. Por
ejemplo, la Fig. da muestra resultados tedricos obtenidos numéricamente para el caso 8. = 5.
En el inset se aprecia claramente el aumento de la histéresis (disminucion de I,) para valores
crecientes de (.. El comportamiento de la fase (y, por lo tanto, del voltaje en la union) para
B. = 0,1y 8. =10 puede verse en la Fig. 5| obtenido a partir de simulaciones numéricas.

En el limite fuertemente subamortiguado (5. > 1), nos encontramos w, > wgc. Esto
hace que la dinamica de la union Josephson se reduzca al comportamiento de un simple
circuito RC, lo que da lugar a un comportamiento 6hmico puro (histéresis completa). Es
decir, la unién disipa energia al disminuir la corriente hasta llegar al valor I = 0. Para
eliminar la histéresis, es necesario satisfacer Sc < 1. Como es dificil modificar la capacidad
de la unién, este objetivo se suele lograr anadiendo una resistencia de carga en paralelo
con la unién. Si esta resistencia es lo suficientemente baja se alcanza el limite fuertemente
amortiguado (8. < 1), en el cual la masa de la particula es despreciable. Es decir, la
particula queda atrapada en un minimo del potencial para I = I;. Resolviendo la ecuacion
para . = 0 e [ > Iy se obtiene u(t) = (1> — 1)/(i + coswt) con w = w.\/i%2 — 1. Es decir,
el voltaje u oscila a frecuencia w que aumenta al ir aumentando la corriente. El voltaje
resultante promediado en el tiempo V' es cero para I < I (no-histerético) y aumenta
al ir aumentando la corriente como V = [OR\/W. Este comportamiento puede
apreciarse en la medida experimental mostrada en la Fig. 4c obtenida con una uniéon tipo
frontera de grano en YBCO con una resistencia de carga de 3,5 Q2 a T = 4,2 K.

El comportamiento de uniones no cortocircuitadas es ligeramente distinto (con g, > 1).
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Figura 5: Respuesta de la diferencia de fase a dos pulsos diferentes de corriente en funcién del tiempo
normalizado 7 = tw.. a: Pulso de corriente subcritico. La fase responde inmediatamente a cambios de
corriente para 8. = 0,1 mientras que oscila cuando 5. = 10, en ambos casos el valor medio del voltaje es
nulo (5 = 0). b: Pulso supercritico. La fase comienza a cambiar al aumentarse la corriente I > Iy. En el
caso . = 0,1, la particula comienza a deslizar al desaparecer el minimo metaestable ((5 x U # 0) pero
vuelve a quedar atrapada cuando disminuye la corriente (5 o« U = 0). En el caso 5. = 10 la particula

continta deslizando incluso al disminuir la corriente mostrando ¢ oc U # 0 [33].

En este caso, la aproximacion del modelo RCSJ de sustituir el canal de transporte de las
cuasiparticulas por una resistencia en paralelo es poco realista. El motivo es que dicho
canal dista mucho de ser una resistencia lineal sino que R es aproximadamente 6hmica
para voltajes |V| > 2A/e, pero tiende a infinito para |V| < 2A/e. Cuando disminuimos la
corriente desde el estado disipativo hasta I = I, la resistencia equivalente de la unién ya
no es R sino R — oo con lo cual la pendiente de la curva I(V') se hace cero (conductancia
nula). Esto significa que la particula continua desplazédndose por el potencial sinusoidal a
velocidad constante para todos los valores de I hasta que se anula la corriente. La Fig.
muestra una medida experimental obtenida con una unién tunel tipo Al/AlO,/Al a

T = 300 mK. La resistencia en el estado normal de esta unién era R ~ 1,1. k().
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3. El SQUID dc

La primera ecuacion de Josephson esta detrés del principio de operacion de los SQUIDs.
El segundo elemento que necesitamos considerar es la cuantizacion del flujo magnético que
atraviesa un anillo superconductor [62]. Esta ultima propiedad es facil de entender en base
a lo que hemos introducido al principio de la Seccion [2] Imaginemos un superconductor
sometido a un campo magnético. Si nos movemos en un camino cerrado dentro del super-
conductor, la fase ¢ solo puede cambiar un multiplo de 27 para que la funcién de onda no
interfiera destructivamente. Esto es, f Vdl = 27n con n = 0, &1, +2,... Hay dos propie-
dades que afectan a la fase de la funcion de onda (eq. : el movimiento de pares de Cooper

(js) v el campo magnético (A). De esta manera:

mm:fvwh:meﬁm+%fAm
qsnsh h

Introduciendo la longitud de penetracion de London y el cuanto de flujo &g = h/2e obte-

nemos la condicion de cuantizacion del flujo:

Normalmente, la densidad de corriente disminuye rapidamente dentro del material super-
conductor y la eq. se reduce a & = nd,,.

3.1.  La cuantizacion del flujo en el SQUID dc

Esta relacion tiene importantes consecuencias en un SQUID dc, donde el anillo super-
conductor es interrumpido por dos uniones Josephson (ver Fig. @ Como vamos a demostrar
a continuacion, la cuantizacion del flujo y la relacion fase-corriente descubierta por Joseph-
son vinculan las diferencias de fase invariantes de gauge de ambas uniones Josephson con

el flujo magnético aplicado. Usando la eq. obtenemos:

Del — 1" o
2
51250'1—@1—1/ Adr
®y Jq
De 1! — 2": . .
m 21
& j.dr = @, — ¢ — — Ad
De 2/ — 2: 5
2
—(52:@1—@/2——7( Adr
@0 23
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De2 — 1:

1
qTZh/ judr =@ ¢2——/ Adr.
slts 2

Como sabemos, en un camino de integracion cerrado dentro del anillo la fase de la funcién

de onda superconductora podra cambiar multiplos enteros de 27, i.e.,

2’ 2 2’ 2 2
51+—/ Adr + / judr+ 2 Adr—52+—7r Adr+
gsnsh 1’ Dy ()

0J2
s / dr+—/ Adr = 27n.
qsnsh

Sumando los términos que van con A se obtiene el flujo total que atraviesa el anillo. Ademas,

podemos asumir que la supercorriente j, que fluye por el interior de los electrodos super-
conductores es exponencialmente pequena, lo que nos permite despreciar estos términos.
Con todo obtenemos:

27 2
(17) 51—52+—CI)T (51—52+—7T<q)a+[/]) :27rn,
D D

donde @7 es el flujo total que atraviesa el anillo. Este es debido al flujo externo aplicado
(®, = BAeqt) ¥, en el caso de anillos con inductancia L no despreciable, al flujo generado
por el propio SQUID (L.J, donde J es la corriente circulante inducida). Es importante notar
que la inductancia L = L, + Ly, tiene dos contribuciones [52]: la inductancia geométrica
L, y la inductancia cinética L. Esta tltima se debe a la energfa cinética de los pares de
Cooper que crean la corriente circulante. Este término puede despreciarse en muchos casos
pero suele ser relevante en tecnologia nanoSQUID donde la anchura w y/o el espesor ¢ del
material superconductor puede ser w/t < Ap. En este caso:

poAZl

wt

(18) Ly =

)

donde [ es la longitud del electrodo superconductor. La contribucién de la inductancia suele

cuantificarse mediante el parametro 5, (en inglés, screening parameter):

2L, 1 L

19 = =
(19) b=t —

Este parametro representa el cociente entre la inductancia del anillo L = L, + Li y la

inductancia Josephson de la uniéon L, = 2%0.
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Figura 6: Esquema de un SQUID dc. Dos uniones Josephson idénticas colocadas en paralelo en las que
se produce una diferencia de fase §; y do. El SQUID es polarizado con una corriente I. La aplicaciéon de
un flujo externo ®, induce la aparicion de una corriente circulante J que, junto con I resulta en sendas
corrientes I; e I> atravesando las uniones Josephson. V es el voltaje promedio resultante en bornes del

SQUID. La linea de puntos es un camino de integracion que nos permite obtener la eq. (17).

3.2. FEcuaciones bdsicas

El SQUID dec fue introducido por Jaklevic et al en 1964 [45]. Segtn el esquema presen-
tado en la Fig. [6h, la corriente que circula por cada una de las uniones Josephson puede
escribirse como I} = I/2+ J e I, = I /2 — J, respectivamente. Asumimos aqui que ambas
uniones Josephson son idénticas, es decir tienen la misma corriente critica I, capacidad
C'y resistencia R. Recordando el modelo RCJS introducido en la Seccion [2.1] estos dos

términos resultan en:

1 by . P C
(20) 5 + J = Io sen (51 + ﬁ 51 + 20’/T 51,

1 . P
(21) 5 —J = I() sen (52 + — o R (52 2O7T 52
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Junto con la eq. , estas ecuaciones son la base del funcionamiento del SQUID dec.

Supongamos que el SQUID esta en el estado superconductor, i.e., 5= 0:

I

(22) §+szosen51,
1

(23) 5~ J = Iysendy,
2

(24) 8y — b0y + — By = 2.
P

La corriente total I puede escribirse como

I = Iy(sen dy + sen dy) = 21y cos <52 ; 51) sen ((52 + 51) '

2

Utilizando la cuantizacion del flujo esto resulta en:

o P
I =2I,cos <W<I>0T> sen <51 + Wq)oT),

con &7 = &, + LJ. Esta ecuacion tiene que ser maximizada para obtener la corriente critica
méaxima que puede atravesar la unién. Para valores genéricos de 1, esto solo puede hacerse

numéricamente pero para el caso sencillo f;, < 1, i.e., &7 = P, se puede ver facilmente

7dp

- ) = £1. De esta manera puede escribirse:

P,
cos )
Qg

Es decir, cuando la inductancia del anillo es despreciable, la corriente critica toma valores

que I es maxima para sen(d; +

(25) I, = 21,

entre el maximo 2/, y cero, con periodo ®(. En los casos intermedios de 37, # 0, tenemos
que resolver la ecuaciéon numéricamente pero el comportamiento es similar. La corriente
critica toma valores entre el méximo 2/ y un valor intermedio dependiente de 3;, > 0, con
periodo ®,. Este comportamiento puede verse en la Fig. [Tb y puede usarse como método
experimental para estimar el valor de L. Por ejemplo, para 7, = 1 la modulacion se reduce
a la mitad, es decir, I. modula entre el maximo 2/, y el minimo I,. Para valores g, > 1,
la modulacion Al./1.me: = 1/51 [20].

Para finalizar esta secciéon, resulta interesante notar también los efectos que una ca-
pacidad no despreciable, i.e., 5. > 0, tienen en el comportamiento del SQUID. Para ello
veamos qué sucede en un caso tipico 8. = g = 1. Curiosamente, en este caso, la corriente

Josephson ac inducida en las uniones es capaz de excitar la resonancia LC del anillo SQUID.

74



\Y
v =V/IoR
&0 I [ T
\,\q) VT R W /
X 1
X [ o
/4 H e
8 | < 0.6
e:ﬂ
! ————— 0-0-
i 21, |
/o | : SN
. ;”;7: o (XXX N ] i
-1/2 ‘“"ll._::(f. o E B 10 . voe,,
T =——107 —° 1B,
0 ) 8
,’i 5 310 ]
1/2 ":-:i:_ . ‘..‘“ - : i .
]
- ¢ 102 _ - _ _
Al 10 10" 10 10
a b L

Figura 7: a: Modulacién de la relacion corriente-voltaje (IVC) para distintos valores del flujo aplicado
(para un SQUID con S;, = 0). Este efecto induce también la modulacion de la corriente critica como | cos |
con periodo . Cuando 7, aumenta, la modulacion de la corriente critica disminuye como puede verse en la
figura inferior (curvas calculadas para . = 0,5). Esta variacion de I. puede explotarse experimentalmente
polarizando al dispositivo con una corriente de polarizacion I ~ I, = 2. De esta forma el SQUID trabaja
siempre en estado disipativo, exhibiendo un voltaje de salida m-peridédico con el flujo. La modulacién del
voltaje se maximiza para I ~ 2[y. Las curvas mostradas han sido calculadas para 8. = 0,5 y B = 1. b:

Dependencia de la modulacion Al;/I; yqq con el parametro 8r (para . = 0,5) [33].

Para ello imaginemos que la frecuencia Josephson f; = U/®, coincide con la frecuencia de
resonancia fro = %\/ﬁ Cuando 7 = 0 las dos uniones oscilan en fase y no pueden
excitar la resonancia LC'. Sin embargo, para ®7 = ®;/2 ambas uniones oscilan fuera de
fase, excitando fuertemente el circuito y haciendo que el voltaje U disminuya respecto al
que esperariamos en ausencia de este efecto. Debido a esto, la forma de la curva IVC del
SQUID exhibe una especie de modulaciéon que permite estimar el valor de . en ciertos

casos. Definiendo V,.., como el voltaje para el cual se observa el méximo de la modulacion
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de la curva V(I), 8. puede obtenerse de la relacion [99]:

‘/res o 1

LR \/3B.8L

3.8.  Funcionamiento de un SQUID dc

La dependencia de I. con el flujo y, por tanto, con el campo magnético que atraviesa el
anillo, puede explotarse como método para detectar pequenas senales magnéticas. De hecho,
fue el método de operacion de los primeros microSQUIDs desarrollados por Wernsdorfer
para estudiar nanoparticulas magnéticas. Este método requiere la obtencion de una curva
IVC para cada punto de medida. Para cada uno de ellos, el SQUID tiene que transitar
del estado superconductor al estado disipativo y, posteriormente, volver a enfriarse hasta
el estado superconductor (~ 1 us) siendo un método de caracterizacién engorroso y lento.
La ventaja es que permite operar SQUIDs altamente histeréticos como los basados en
constricciones o puentes de Dayem.

Resulta mucho mas ventajoso operar el SQUID en el estado disipativo. Para ello es
un requisito indispensable que el dispositivo cuente con uniones Josephson no histeréticas
(Bc < 1). Como ya hemos visto, esto se suele conseguir cortocircuitando las uniones con
resistencias (de unos pocos 2). Cuando esto es posible, se polariza el anillo con una corriente

igual o ligeramente mayor que la corriente critica maxima (I 2 I. 4. = 21p) de forma que el

sistema se encuentra siempre en el estado disipativo. De esta manera, el voltaje de salida sera
directamente una funcion periddica del flujo magnético que atraviesa el anillo. Una pequena
variacion del flujo §® producird una pequena variacion del voltaje §V = (0V/0®) 6. El
punto de operacion del sensor se elige de tal manera que la pendiente de la curva V(®) es
méaxima definiendo asi la funcion de transferencia Vo = (0V /0P ) max. Mediante simulaciones

numéricas se puede demostrar que, a bajas temperaturas [20]:

1
26 % 1
(26) ¢O<1+ﬁLpafaﬁL<<
R
(27) Vo ~ 7 para fr ~ 1

La amplitud méxima de la modulacion en voltaje puede estimarse facilmente para el caso

Br < 1y B, < 1. En este caso:
V,y = V(®, = By/2) — V(®, = 0) = [R.
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En vista de esto, es evidente que interesa que el SQUID tenga un voltaje caracteristico
V. = IR y resistencia R lo mas elevados posible (dentro del limite sobreamortiguado), y
una inductancia L baja.

Este método de operacion es sencillo y rapido, permitiendo también utilizar técnicas de
lectura mas sofisticadas para linealizar la curva V(®) como el FLL (del inglés, Flux Locked
Loop [26]). En el modo FLL, el SQUID se polariza en corriente para trabajar en un punto de
operacion 6ptimo y se le fuerza a proporcionar siempre un voltaje nulo. Cualquier pequena
variacion del flujo magnético d® modifica el punto de operaciéon, haciendo aparecer un
voltaje. Esta senal se amplifica, se integra y se realimenta al SQUID mediante una corriente
que pasa por una resistencia de realimentaciéon Ry y una bobina inductivamente acoplada
al anillo SQUID. El voltaje de salida a través de Ry es, por lo tanto, proporcional a la
senal de entrada 0®. La respuesta dindmica en este modo de operaciéon esté limitada por el
llamado slew rate, es decir, la velocidad a la que responde el circuito de realimentacion. En
el mejor de los casos, el ancho de banda estaréa limitado por los retrasos acumulados entre
la electronica de realimentacion (a temperatura ambiente) y el SQUID. Para distancias
tipicas de 1 m esto se extiende hasta unos 20 MHz.

Operado en modo disipativo, la sensibilidad del SQUID viene limitada por fluctuaciones
en voltaje, que se pueden cuantificar por la densidad espectral de ruido en voltaje Sy . Esta
cantidad suele expresarse en su equivalente de flujo Sg = Sy//VZ o en ruido de flujo rms
V/So en unidades de ®y/v/Hz. A frecuencias bajas, v/Sg escala tipicamente como 1/ f (ver
Fig. . Las fuentes de este tipo de ruido son variadas y todavia desconocidas. Algunas de
ellas son posibles fluctuaciones de la corriente critica de la unién o el movimiento térmico
de vortices de Abrikosov en el superconductor [57]. También se ha propuesto que parte del
ruido 1/ f se deba a ruido magnético producido por espines fluctuando en las superficies de
los materiales superconductores [55]. Este efecto se ha comprobado en diversos materiales
en la forma de una senal paramagnética que sigue la ley de Curie-Weiss en temperatura
[100, 12, [74].

Al aumentar la frecuencia, S se hace independiente de f y se convierte en ruido blanco.
Esta contribuciéon Sg ., se debe principalmente al ruido tipo Johnson-Nyquist asociado al
transporte de cuasiparticulas en las resistencias de carga o en la propia union. Este ruido
se suele estudiar usando la aproximacion de Langevin. Para ello se consideran dos términos

fluctuantes independientes en las ecuaciones de sendas uniones Josephson (egs. [21)). Por
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Figura 8: Ruido de flujo rms de un sensor SQUID dc de niobio con uniones tipo Nb/Al-AlO, /Nb medido
a 4.2 Ky 13 mK [75]. Ruido blanco medido a distintas temperaturas en distintos sensores similares al del
panel anterior. El ruido blanco Sg v, depende de T tal y como se espera de la teoria hasta unos ~ 100 mK

donde satura.

medio de simulaciones numéricas se obtiene Sy Vvs B, B¢ con el pardmetro de ruido
' = kgT/E; = 27kgT/(1yPg) |67, 19]. Para el caso fc < 1, 5, > 0,4 y I'f;, < 0,1, esto

resulta en:

OokgT L
28 Se ~ 4(1 _—
(28) o~ 4(1+Sr) TR
Para f; < 0,4, Se aumenta al disminuir f;. Mediante simulaciones numeéricas se puede

demostrar que 1, ~ 1 resulta tipicamente en valores 6éptimos de ruido asi que los SQUID
dc suelen disenarse asi. En este caso la eq. se simplifica [104]:

(29) Sy ~ 16kgTL?/R.

Esta dependencia lineal del ruido con T satura a muy bajas temperaturas debido al efecto
de los electrones calientes [I12] que produce el bajo acoplo electron-fonon (ver Fig. . Es
importante resaltar la dependencia v/Se o L (para 8, ~ 1). Como adelantamos en la
introduccion, este efecto hace que sea interesante fabricar anillos nanoscépicos para reducir
la inductancia geométrica y, por lo tanto, el ruido de flujo. También conviene tener cuidado
ya que una reduccién excesiva en las dimensiones del electrodo superconductor conllevan
un aumento elevado de la inductancia cinética, que pasa a ser el término dominante.
Ademas existen otras fuentes de ruido blanco como son el ruido de disparo (en inglés,

shot noise, consecuencia de la naturaleza discreta de los portadores de carga) y el ruido
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cuantico (consecuencia del principio de incertidumbre de Heisenberg). Estas fuentes suelen
ser menos relevantes que el término Johnson-Nyquist. Para el caso #;, = 1, el ruido de

disparo es Sp ~ hL [104], mientras que el ruido cuantico de las fluctuaciones de punto cero

es S¢ ~ hL/m [56].

3.4. Del SQUID al nanoSQUID

Los nanoSQUID nacen con la misiéon de ser sensibles a fuentes nanoscoépicas de momento
magnético como nanoparticulas magnéticas o materiales con inhomogeneidades magnéticas,
e.g., paredes de dominio en ferromagnetos o vortices de Abrikosov en superconductores. La
sensibilidad o la resolucion espacial de cualquier magnetémetro depende criticamente de su
tamano. Idealmente, las dimensiones del sensor deben acercarse lo més posible a las de la

muestra bajo estudio. Esta propiedad puede cuantificarse en el llamado factor de acoplo:

d
0 = T
(30) &, p

donde p = || es el momento magnético de la muestra. Es decir, da idea del flujo magnético
® acoplado al anillo SQUID por un dipolo magnético puntual, dividido entre su momento
magnético . Ademas, hemos visto que el ruido de flujo de un anillo SQUID escala lineal-
mente con su inductancia por lo que reducir su tamano lo més posible resulta también
en una disminucién de L y, por tanto, de v/Sp. Teniendo en cuenta estas dos propiedades
importantes definiremos la sensibilidad del nanoSQUID:

51) VB =L,

que se mide en unidades de ug/vHz, donde up es el magnetén de Bohr. De esta manera

\/S_u expresa el momento magnético que puede detectarse por unidad de ancho de banda.

La optimizacion del factor de acoplo ¢, es complicada ya que este factor depende de las
dimensiones del nanoSQUID, pero también de la ubicaciéon del momento magnético bajo
estudio 7, y su orientacion e, = p/p. Otro problema anadido es que esta cantidad es
dificilmente medible en un experimento, siendo normalmente calculada con aproximaciones
analiticas o simulaciones numéricas. Una buena aproximacion al factor de acoplo es la
obtenida por Ketchen et al. [49]. Asumiendo un dipolo magnético en el centro de un anillo
ideal de radio a, con e, perpendicular al plano del anillo se obtiene:

(32) b= 152

5 (2,8 um/a) - (n®o/up).
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El factor de acoplo aumenta cuando la particula se sitiia lo mas cerca posible del propio
SQUID [14] pero es més dificil de estimar. El motivo es que es necesario tener en cuenta las
dimensiones del electrodo superconductor y el efecto de focalizacion de flujo [107]. Para ello
hay que calcular el campo magnético que el dipolo p crea (teniendo en cuenta la cercania de
un electrodo superconductor) y, de ahi, obtener el flujo acoplado al anillo ®. Este problema
se puede simplificar enormemente teniendo en cuenta que las fuentes y los campos creados
pueden ser intercambiados. Es decir, basta conocer el campo magnético B(r,) que una
corriente J crea en la ubicacion del dipolo magnético r, (ver Fig. @ Esto puede resumirse

(33) ®J = uBj(r,).

Introduciendo el campo normalizado b; = B/ J, el factor de acoplo puede expresarse como
[14, [’4]:

(34) (T, €u) = €, - by(ry).

De esta forma es posible calcular ¢, para cualquier posiciéon del dipolo magnético. La
complicacion del problema se reduce al célculo de b; a partir de la distribucion de (su-
per)corrientes en el anillo que puede obtenerse usando programas de simulacién numeérica

como COMSOL o 3D-MLSI.

N\ )
==

Figura 9: El dipolo p crea un campo magnético que acopla un cierto flujo ® en un anillo de dimensiones
y forma arbitrarias. Este problema es equivalente a una corriente J que circula por el anillo creando un

campo B(r,) en la ubicacién del dipolo magnético r,,.

COMSOL es un potente software basado en elementos finitos que permite, entre otras
cosas, resolver el potencial eléctrico y magnético vector usando la ley de Ampere y la con-
servacion de la corriente en un metal normal. Sin embargo, la supercorriente que circula por

un superconductor no es homogénea ya que, como sabemos, se concentra en la superficie del
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material y decae hacia su interior en una regiéon comparable a la longitud de penetracion de
London A;,. En primera aproximacion, el efecto Meissner puede simularse imponiendo un
potencial magnético vector constante en el interior del material que dé lugar a la corriente
deseada. Una aproximacion mejor se puede obtener teniendo en cuenta el efecto pelicular
en metales segin el cual la corriente ac transmitida por un metal normal se concentra en
su superficie. Para ello, se pueden emplear corrientes alternas a una frecuencia determina-
da we. tal que la longitud de penetracion pelicular Agin = (2/0wWeep)? = A, con o la
conductividad y p la permeabilidad del conductor [47].

Para simular superconductividad, 3D-MSI es mas conveniente [51]. Este software tam-
bién esta basado en elementos finitos y permite resolver directamente las ecuaciones de
London en el material superconductor, teniendo en cuenta su geometria especifica y Ap,. El
programa simula la corriente que circula en dos planos bidimensionales en la superficie su-
perior e inferior del material. Cuando las regiones de interés estdn muy cerca de la superficie
del material (a una distancia del orden de A1) la aproximacion anterior produce resultados
inconsistentes. En esos casos conviene asumir que la supercorriente fluye a través de un
namero (> 11) de laminas bidimensionales que se distribuyen uniformemente de manera
homogénea. Este método ha sido aplicado con éxito para calcular el acoplo de nanoparticu-
las individuales a anillos nanoSQUID. Tal y como demuestran estas simulaciones, valores

optimos del factor de acoplo se acercan a ¢, = 10 —20n®q/up.

4. nanoSQUIDs basados en distintas uniones Josephson

Desde el uso de los primeros SQUID para caracterizaciéon magnética de nanoparticulas
ha habido muchos grupos desarrollando sensores con tamanos cada vez mas reducidos y
propiedades muy interesantes. Sin embargo es importante notar que muy pocos grupos han
aplicado con éxito estos dispositivos al estudio de problemas interesantes en magnetismo.
Los motivos pueden ser varios. Por un lado, los sensores SQUID, al estar basados en mate-
riales superconductores, operan de manera 6ptima solo a bajas (o muy bajas) temperaturas
y en ausencia de campos magnéticos. Estas dos variables suelen ser importantes a la hora
de extraer informacién relevante de un material magnético. Ademas, estos dispositivos sue-
len ser complejos y requieren de mucha experiencia por parte del usuario, haciendo dificil
que su uso se extienda de manera general. En esta Seccion resumimos los ejemplos mas

relevantes de nanoSQUIDs basados en diferentes tipos de uniones Josephson. Haremos hin-
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capié solamente en aquellos dispositivos que han sido aplicados a estudios de nanoparticulas

magnéticas.

4.1.  Uniones tunel tipo SIS

La tecnologia més extendida para fabricar uniones Josephson se basa en la tricapa
Nb/Al-AlO, /Nb. Esta configuracion resulta en uniones con corriente critica j. desde ~ 0,1
hasta unos cuantos kA/cm? a 4.2 K. Estos valores son demasiado bajos para fabricar
uniones Josephson en escala submicrométrica asi que se suele reservar para dispositivos
mas grandes. Ademas, también suelen resultar en valores altos de la capacidad parasita
debido al gran tamano de las capas superconductoras necesarias. Por este motivo, estas
uniones suelen ser cortocircuitadas con resistencias de carga para disminuir ¢ y elimi-
nar la histéresis. Aunque no sea una técnica O6ptima para desarrollar nanoSQUIDs, esta
tecnologia resulta muy ttil para fabricar disenos complicados como, por ejemplo, trans-
formadores, susceptometros o gradidometros avanzados. De hecho, el primer microsuscep-
tometro SQUID concebido para estudiar nanoparticulas magnéticas se basd en uniones
Nb/NbO, /Pb ( /Sg ~ 0,84 u®o/v/Hz a 4.2 K) [50]. Otros dispositivos similares han sido
también integrados en microscopios SQUID de barrido [34] 143].

En el CSIC — Universidad de Zaragoza junto con el laboratorio metrologico aleman
PTB de Berlin desarrollamos también microsusceptémetros SQUID basados en uniones ti-
po Nb/AIL-AlO, /Nb. Para ello se us6 como punto de partida sensores SQUID no-histeréticos
con ruido caracteristico /Sp. ~ 800 nd,/vHz a T = 4,2K de dos tipos: (i) Sensores de
alta inductancia que incorporan un transformador intermedio y (ii) sensores de baja in-
ductancia en los cuales la senal de entrada es acoplada directamente al SQUID a través de
un gradiometro paralelo de cuatro bobinas [25]. Estos sensores fueron modificados usando
milling por haz focalizado de iones (FIB, del inglés Focused Ion Beam) y deposicion de
material superconductor asistido por FIB (FIBID, del inglés Focused lon Beam Induced
Deposition) basado en tungsteno W(CO)g. El material resultante de este depdsito es su-
perconductor con T, ~ 5 K y sirve para reparar y modificar circuitos superconductores
[73, [75]. De esta manera, usando dispositivos tipo (i) fue posible convertir el transformador
intermedio en un susceptéometro en serie acoplado inductivamente al SQUID. En el caso
de los sensores tipo (ii) y modificando el anillo SQUID también se obtuvieron susceptome-

tros mas sensibles, en los que la muestra es acoplada directamente al anillo SQUID. Dado
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Figura 10: a: SQUID disenado y fabricado por el PTB y modificado en el CSIC - Universidad de Zara-
goza para convertirlo en un microsusceptémetro. b: Susceptéometro integrado en el cual un pequeno anillo
nanoscopico ha sido definido mediante FIB milling para aumentar su sensibilidad. Ambos dispositivos se
fabrican usando Nb y uniones tipo Nb/Al-AlO, /Nb. Exhiben un enorme ancho de banda de 1 mHz - 1 MHz

y operan en un rango de temperaturas 7' = 0,013 — 5 K.

el gran éxito de estos susceptéometros en el estudio de dindmica de espines moleculares a
bajas temperaturas, nuevos disenos de microsuceptémetros SQUID fueron integrados en
las mascaras de fabricacion del PTB [27, [07]. Ademas, también se estudio la posibilidad
de aumentar la sensibilidad mediante la definicién de pequenos anillos nanoscopicos (dia-
metro interno 450 nm, anchura de linea 250 nm) mediante FIB milling en la propia bobina
captora. Todos estos dispositivos exhiben un enorme ancho de banda (1 mHz - 1 MHz) y

pueden ser operados a muy bajas temperaturas (7' = 0,013 — 5 K).

4.2. Uniones tipo SNS

Las uniones consistentes en una capa de metal normal presentan una ventaja principal:
permiten obtener densidades de corriente critica muy elevadas (=~ 10° A/ cm” a 4.2 K)y
estan intrinsecamente cortocircuitadas con una resistencia de carga de manera que son no-
histeréticas a muy bajas temperaturas. Por otro lado presentan el problema de poder ser
utilizadas en rangos de temperatura muy reducidos. Esto es asi debido a que la presencia
de un metal normal hace que exhiban también histéresis de origen térmico cuando operan

a temperaturas més cercanas a la temperatura critica del material superconductor.
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En la universidad de Tiibingen junto con el laboratorio metrologico aleman PTB de
Braunschweig hemos desarrollado nanoSQUIDs basados en la tricapa Nb/HfTi/Nb y un
método de pulido quimico-mecénico. Estas uniones, desarrolladas originalmente para cons-
truir sintetizadores Josephson arbitrarios [39], permiten construir uniones de tamanos muy
reducidos, desde 200 x 200nm? (/Sp ~ 110ndy/vHz a 4.2 K) [83, 121] hasta incluso
diametros de tan solo ~ 80 nm (y/Sp ~ 80n®y/v/Hz a 4.2 K) [81]. Una de las ventajas de
esta técnica es la posibilidad de disenar circuitos complejos como, por ejemplo, magneto-
metros en los que el anillo SQUID es perpendicular al substrato o gradiémetros en serie y
en paralelo, insensibles al campo externo homogéneo [83, 121], §]. El plano de las uniones
Josephson es también paralelo al substrato permitiendo operar los sensores bajo campos
magnéticos relativamente intensos de hasta 0.5 T [I12I]. También es posible acoplar flujo al
anillo SQUID por medio de una linea superconductora lo que permite operar los sensores
en modo FLL.

Gracias a su enorme flexibilidad, estos nanoSQUID nos sirvieron también para dise-
nar magnetometros vectoriales que combinan tres anillos nanoSQUID ortogonales [68]. El
objetivo es poder distinguir las tres componentes del momento magnético vector de una
particula colocada en una posicion determinada. El diseno (ver Fig. incluye dos nanoS-
QUID, SQ* and SQY, sensibles a las componentes = e y respectivamente. En una primera
aproximacion, el tercer nanoSQUID (SQ?) consistia en un gradiémetro paralelo, insensible
a campos externos homogéneos aplicados en la direccién z pero sensible al campo magnético
inducido por una particula colocada en una de las bobinas. Posteriormente, este disenio fue
mejorado con la implementacion de un gradiémetro en serie y la inclusion de lineas super-
conductoras tipo dummy para garantizar la simetria del sensor y mejorar la cancelacion de
campos magnéticos homogéneos perpendiculares al plano. Estos tres nanoSQUID pueden

ser operados simultdneamente en modo FLL.

4.8. Uniones Josephson basadas en constricciones

Como adelantamos en la Seccion , una constriccion en un electrodo superconductor (o
puente de Dayem [2]) puede mostrar efecto Josephson si sus dimensiones son comparables
o menores que Ay, y £. Estas uniones suelen ser histeréticas debido al calor disipado cuando
entran en el estado disipativo. La histéresis puede evitarse en algunos casos mediante una

capa metélica que actiia como resistencia de carga. Es relativamente sencillo fabricar anillos
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Figura 11: a: Arriba puede verse un esquema del nanoSQUID 3D. Los SQUID SQ® y SQY son anillos
simples perpendiculares al plano y ortogonales entre si. E1 SQUID SQ? es un gradiémetro en serie insensible
a campos externos homogéneos aplicados a lo largo de la direccion z. La figura inferior muestra una imagen
SEM con colores falsos del dispositivo final donde las uniones Josephson estan resaltadas mediante cruces.
b: El esquema anterior se optimizo6 sustituyendo SQ? por un gradidémetro en serie y anadiendo lineas dummy
que mejoran la simetria del gradiémetro. Se han realizado también los primeros test incluyendo particulas

magnéticas (abajo).

SQUID dc basados en constricciones mediante un proceso simple de litografia electronica
sobre una lamina delgada de Nb, Al o Pb. El primer ejemplo de esta tecnologia fue introdu-
cido por Voss et al en 1980 [ITT]. Debido al reducido tamanio de la unién Josephson, estos
SQUIDs suelen proporcionar valores muy elevados del factor de acoplo ¢,. Su desventaja es
que los parametros de la uniéon son més dificiles de controlar. Ademas, las dimensiones tan
reducidas de las constricciones normalmente conllevan valores muy elevados de inductancia
cinética, llegando incluso a dominar la inductancia total del anillo. Como hemos visto esto
tiene consecuencias negativas en el ruido del dispositivo.

Desde los anos 80, muchos grupos han reportado nanoSQUIDs prometedores pero muy
pocos han servido para hacer medidas reales con nanoparticulas magnéticas. Hasta donde

se, solo dos grupos han conseguido hacer esto tltimo de manera sistematica. El primero
de ellos es Wolfgang Wernsdorfer [117, 113, 114]. Los SQUID desarrollados en esta época
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consistian principalmente en Al o Nb y eran fabricados mediante litografia de electrones
[41]. Tipicamente tenian areas de unas pocas pum? con anchos de linea de unos 200 nm en
substratos de tan solo 30 nm de espesor. Para conseguir modulaciéon Josephson, se usaron
constricciones de unos 30 nm x 300 nm (anchura x longitud). Estos niimeros son bastante
mayores que la longitud de coherencia £ del Nb lo que daba lugar a relaciones fase-corriente
altamente no-sinusoidales. Por este motivo, la relacion I.(®) se alejaba mucho de ser ideal
y exhibfa una modulacién total Al./I. ., muy reducida. Ademas la inductancia estaba
dominada por la componente cinética de la constriccion (hasta 100 pH) [28]. Estos nimeros
se traducian en un ruido de flujo de ~ 40 u®y/v/Hz para Al y ~ 100 u®,/+/Hz para Nb
[41]. El uso de substratos tan delgados también conllevaba ventajas, como la operacion
bajo campos magnéticos elevados (0.5 T para Al y 1T para Nb). Las uniones eran también
altamente histeréticas lo que hacia que estos sensores solo pudieran operar como hemos
explicado en la Seccion 3.3 i.e., mediante la deteccion de la corriente de transicion al estado
disipativo. Wernsdorfer y colaboradores también presentaron una interesante propuesta de
nanoSQUID utilizando nanotubos de carbono a modo de uniéon Josephson [22]. Debido
al efecto proximidad con el Al de los electrodos, el nanotubo deberia exhibir propiedades
superconductoras modulables mediante un voltaje eléctrico. Se logré6 demostrar modulacion
de la corriente critica del dispositivo pero este nunca logré ser aplicado como magnetémetro.

El segundo nanoSQUID basado en constricciones que ha sido aplicado con éxito al es-
tudio del magnetismo en superficies y en nanoparticulas es el SOT (del inglés, SQUID-On-
Tip) introducido inicialmente por el grupo de Eli Zeldov en el insituto Weizmann |30, [108].
En este caso, el anillo nanoSQUID se deposita directamente en la punta afilada de una
pipeta de cuarzo con diametro interior de tan solo ~ 40 nm. Las uniones Josephson se con-
siguen mediante un proceso de evaporacion a tres angulos de Al, Nb o Pb, sin necesidad de
mascaras litograficas. Hasta ahora, el Pb ha proporcionado los resultados mas ttiles pero
su evaporacion es complicada ya que requiere de un sistema in situ de refrigeraciéon por
helio para evitar la nucleacion de granulos de Pb. La inductancia final de estos dispositivos
se reduce a valores por debajo de los 10 pH (dominada principalmente por la contribucion
cinética) lo que resulta en valores excepcionales de \/E ~ 50nPy/ VHz v la sensibilidad
teorica méas baja reportada hasta la fecha (0,38 ug/v/Hz). Las uniones son altamente histe-
réticas pero el dispositivo puede ser operado con polarizacion en voltaje y lectura mediante

un amplificador basado en una cadena de SQUIDs en serie. Debido al reducido espesor
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del substrato, el SOT puede operar en campos magnéticos elevados (~ 1 T) pero estos no
pueden ser variados durante la medida ya que cambian el punto de operaciéon. Usando un
diapasén de cuarzo, este dispositivo se combina con un sistema de microscopia de barrido
que permite estudiar también la topografia del material bajo estudio. Ademas, el SOT per-
mite distinguir senales magnéticas paralelas o perpendiculares al plano de la muestra [I]

ademés de realizar termometria ultrasensible en la nanoescala [40].

4.4. NanoSQUIDs de cuprato

Los cupratos (e.g., Bi;SroCaCuy g, 0 BISCO, YBayCuzO7 0 YBCO) son los materiales
superconductores con temperatura critica mas alta a presion atmosférica conocidos. Sus
propiedades eléctricas son enormemente anisotrépicas. En el caso del YBCO, £ ~ 1 —2 nm
en el plano a — b mientras que ¢ ~ 0,3 nm en el eje c. Estos valores tan reducidos de &
complican la fabricacién de uniones Josephson tipo Dayem (aunque no es imposible [4]). Por
suerte, esta anisotropia también hace que el transporte eléctrico (y la corriente critica del
material) dependa dramaticamente de defectos cristalinos. De hecho, las fronteras de grano
(GB, del inglés, Grain Boundary) exhiben comportamiento Josephson. La fabricacion de
sensores nanoSQUID de YBCO y uniones GB es muy atractiva debido a su alta temperatura
critica y a la posibilidad de operacion bajo campos magnéticos elevadisimos. El problema
es que es dificil reducir el tamano de las uniones Josephson tipo GB hasta la nanoescala ya
que el oxigeno tiende a difundir fuera del material, disminuyendo su temperatura critica
hasta que se convierte en un conductor pobre.

Junto con la universidad de Tiibingen logramos encontrar una soluciéon a ese problema
utilizando un protocolo cuidadoso de definicion de las uniones Josephson GB mediante
FIB milling [84], 08, 99]. Estos sensores se fabrican a partir de substratos de YBCO (con
espesor 50 — 300 nm) crecido epitaxialmente en bicristales de SrTiO3 (con un angulo entre
cristales de 24°) cubiertos con unos 60 nm de Au que sirve de resistencia de carga y protege
el substrato. Con experiencia, es posible distinguir la GB en un microscopio electrénico vy,
gracias al uso de un doble haz, el anillo nanoSQUID se abre en la posiciéon deseada mediante
mulling FIB. Tipicamente, los anillos tienen un didmetro interior de 200-500 nm y las
uniones Josephson se reducen a dimensiones de 100-300 nm (ver Fig.[12)). También se define
una constriccion estrecha por la que se puede circular una corriente de modulacion 1,,,,4 lo

que permite operar el sensor en modo FLL. Esta constriccion es la zona mas sensible en la
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Figura 12: Esquema (a) e imagen SEM (b) de un sensor nanoSQUID de YBCO. Las fronteras de grano
(GB) son transferidas al substrato de YBCO crecido epitaxialmente sobre un bicristal de STO. Ambas
imégenes muestran las direcciones de las corrientes de polarizaciéon Ip;,s vy de modulacién I,,,q4. Esta
corriente puede acoplar flujo magnético directamente al anillo SQUID lo que permite caracterizarlo vy,

también, operarlo en lazo cerrado.

que una particula magnética acopla la mayor cantidad de flujo al anillo. Los nanoSQUID
de YBCO son también muy flexibles en cuanto a dimensiones y espesor lo que permite
optimizar su inductancia geométrica y cinética para obtener valores record de ruido de
flujo a 4.2 K de /Sp, ~ 50 n®,/v/Hz (a 7MHz). Teniendo en cuenta el factor de acoplo
calculado numéricamente ¢, = 13n®q/up, estos dispositivos presentan una sensibilidad de
espin muy prometedora de tan solo 3,7 ug/v/Hz a 7 MHz [99).

Uno de los grandes éxitos de estos nanoSQUID es su capacidad de operar en rangos
enormes de temperatura desde los mK hasta ~ 80 K (siendo no-histeréticos) y bajo campos
magnéticos enormes de hasta 3 T. Para ello, el campo magnético tiene que ser alineado
cuidadosamente paralelo al anillo del SQUID y perpendicular a las fronteras de grano.
Sorprendentemente, el sensor también soporta operar bajo campos magnéticos variables de
hasta mas de 1 T, permitiendo por tanto observar ciclos de histéresis en nanoparticulas.
Recientemente, demostramos también la posibilidad de fabricar este tipo de nanoSQUID en
otros substratos como el MgO, que resultan muchisimo mas interesantes para aplicaciones
de radiofrecuencia [60]. Otra via de estudio muy prometedora es la fabricacion de estos
dispositivos por medio de escritura directa de uniones Josephson usando un microscopio
de He [23]. Los haces de He (de tan solo ~ 0,5 nm) permiten modificar localmente las

propiedades del YBCO (principalmente provocando la pérdida de oxigeno) dando lugar a
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regiones no superconductoras, o incluso, aislantes. Esta técnica permite evitar el uso de
bicristales haciendo que las uniones Josephson puedan situarse en lugares arbitrarios del
substrato aportando flexibilidad y aliviando enormemente el proceso de fabricacion [82].
Al no depender de bicristales, se pueden usar también otos substratos interesantes para

aplicaciones de radiofrecuencia como LSAT.

5. NanoSQUIDs aplicados al nanomagnetismo. Medidas experimentales

Las nanoparticulas magnéticas [65] y las texturas magnéticas en la nanoescala [122] son
muy relevantes para aplicaciones en electronica (discos duros, RAM magnética, dispositi-
vos basados en el efecto magnetorresistivo, spin valves...), la refrigeracion (desimanacion
adiabatica) y la biotecnologia (imagen de tejidos y érganos, resonancia magnética, tera-
pias contra el cancer, magnetotermia, drug delivery...). Ademas los espines individuales y
las moléculas magnéticas son muy prometedoras en aplicaciones tan importantes como la
computacion cuantica [59] [32] [18], los sensores cuénticos [95] o la espintronica molecular
[13]. En esta Seccion repasaremos ejemplos en los que este tipo de fisica y aplicaciones ha

sido investigada por medio de sensores nanoSQUID E]

5.1.  Nanohilos magnéticos

Los nanohilos magnéticos han sido estudiados durante muchos anos por su potencial pa-
ra construir memorias basadas en dominios magnéticos [87], nano-resonadores para imagen
de alta resolucion [89] o actuadores [110]. Las primeras medidas de nanohilos magnéticos
individuales fueron presentadas por Wernsdorfer et al. [I16]. Usando nanohilos de niquel
con didmetros de 40 — 100 nm, estos experimentos permitieron, entre otras cosas, confir-
mar el modelo de curling para la inversion del momento magnético. Segin este modelo, en
nanohilos carentes de anisotropia magnetocristalina, la inversiéon se produce a partir de un
estado en el que los momentos magnéticos se curvan en una estructura de vortice, mante-
niéndose paralelos a la superficie del nanohilo. Este proceso suele nuclear en una pequena

region del nanohilo y después transmitirse rapidamente por toda la particula.

!Existen otros sensores denominados SQUID rf en los que hay una tnica unién Josephson. En ellos,
el término SQUID es un abuso del lenguaje ya que no se produce interferencia de las funciones de onda
superconductoras. Estos dispositivos son poco utilizados a dia de hoy. En este trabajo nos centraremos en

medidas realizadas exclusivamente con SQUIDs dc.
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Figura 13: Proceso de fabricacién de un nanohilo de Co sobre una paleta de Cu. La primera imagen
muestra el nanohilo resultante. En la segunda imagen vemos como la punta del micromanipulador es
adherida a la paleta mediante un pequeno deposito de Pt-FEBID que actiia como pegamento. Finalmente
la paleta recortada mediante milling FIB es adherida de nuevo de tal manera que el nanohilo queda

fuertemente acoplado al anillo nanoSQUID.

En colaboracion con la Universidad de Tiibingen y el Laboratorio de Microscopias Avan-
zadas (LMA) de la universidad de Zaragoza también realizamos un extenso estudio de
nanohilos individuales de Co usando sensores nanoSQUID de YBCO. Estos nanohilos se
crecieron por medio de un haz focalizado de electrones (FEBID, del inglés, Focused Electron
Beam Induced Deposition) usando el gas precursor Coy(CO)s. La fabricacion de materiales
FEBID y FIBID es enormemente interesante para aplicaciones. Esta técnica permite crear
estructuras superconductoras, aislantes, metélicas y magnéticas, con formas arbitrarias in-
cluso fuera del plano, en complicadas estructuras tridimensionales [24} [73]. Sin embargo,
presenta un problema, el bajo contenido metéalico de los depositos resultantes. Estos suelen
tener grandes cantidades de carbono y son propensos a la oxidacion. En el caso del Co, el
material depositado consiste en una matriz carbonosa con diminutos nanocristales de Co
amorfo. Estas propiedades pueden mejorarse controlando los parametros de la deposicion,
como la intensidad de corriente o la presiéon de gas precursor, pero siempre resultan en
contenidos relativamente bajos siendo dificil superar el 90 %. Una técnica interesante para
mejorar la cristalinidad y aumentar la pureza de las nanoparticulas de Co-FEBID consiste
en realizar un calentamiento controlado posterior al crecimiento [44]. Nuestro estudio per-
miti6 analizar las propiedades magnéticas de estos nanohilos individuales, tarea imposible
de realizar utilizando otro tipo de sondas menos sensibles como Hall o MOKE.

Nos centramos en una serie de cuatro nanohilos calentados a temperaturas diferentes,
i.e., 150, 300, 450 y 600 grados (denotados 150-NW, 300-NW, 450-NW y 600-NW, respecti-
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vamente), ademas de un nanohilo sin calentar (que denotamos 0-NW). Las muestras tienen
longitudes de unas ~ 2 pum y radios 30 < r < 39 nm. Estos hilos fueron depositados en
la region mas sensible de sendos sensores nanoSQUID de YBCO. Para ello fue necesario
desarrollar una técnica de transporte que permitia crecer el nanohilo en la cAmara del mi-
croscopio de doble-haz sobre una paleta de Cu, calentarlo hasta la temperatura deseada
en la camara de otro microscopio, y, finalmente, colocarlo con precision nanométrica cer-
ca del anillo nanoSQUID. Para esto ultimo se utilizé6 un nanoposicionador comercial (ver
Fig. . Los sensores que contenian los nanohilos fueron enfriados en un insert de tempe-
ratura variable que incluia un rotador y permitia alinear el campo externo creado con un
iman superconductor para orientarlo paralelo al nanohilo (y, al mismo tiempo, paralelo al
plano del nanoSQUID y perpendicular a las uniones Josephson). En esta configuracion, el
campo magnético puede inducir la inversiéon de la imanaciéon del nanohilo que es captada
por el anillo SQUID sin interferir en su operacién.

La Fig. [I4 muestra diversas imagenes SEM de los nanohilos estudiados y los respectivos
ciclos de histéresis obtenidos a 4.2 K. Como puede verse, los ciclos tenian forma cuadrada,
como es tipico en particulas monodominio. La muestra 0-NW exhibia también una serie
de saltos intermedios, tipicos de muestras magnéticas amorfas y llenas de defectos, donde
las paredes de dominio quedan atrapadas. Los campos a los que se producia la inversion
del momento magnético (campo de nucleacion B,) fueron consistentes con un modelo de
inversion tipo curling segtn el cual B, = xM,(A,/r)?, con A\ = \/m, M, la
imanacion de saturacion, A el canje y k = 3,39 para un cilindro infinito. En la practica,
los valores de B,, obtenidos para 0-NW, 150-NW y 300-NW fueron ligeramente menores
de lo que se esperaria en un curling puro debido a la nucleaciéon temprana de pequenos
dominios que posteriormente se propagan por el material, como es habitual en nanohilos
reales. Por otra parte, en el caso de 450-NW y 600-NW, los valores de B,, fueron bastante
mayores. Esto sugiere la aparicion de un término extra de anisotropia magnetocristalina
debido, aparentemente, a que estos nanohilos recuperan su estructura cristalina con el
calentamiento. Esta suposicion esta apoyada por experimentos de HRTEM (del inglés, High
Resolution Transmission Electron Microscopy) que permitieron observar como aumenta la
cristalinidad de la muestra con la temperatura de calentamiento. Esto puede verse en los
insets mostrados en el panel superior de la Fig. [14]y, con mucha més claridad, observando

las transformadas de Fourier (FFT) de estas imagenes en la parte inferior de la Fig.
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Figura 14: Resumen de los experimentos realizados en la serie de nanohilos calentados a distintas tempe-
raturas. Los paneles centrales muestran las medidas nanoSQUID. Se muestran diversos ciclos de histéresis
obtenidos con nanohilos individuales a 4.2 K y los correspondientes valores de pureza estimados con el
apoyo de simulaciones numeéricas. Ademés mostramos el comportamiento de B,, promediado tras varios
ciclos de histéresis en funcion de la temperatura. Los experimentos de HRTEM y la FFT de las imégenes
resultantes permiten observar el aumento de la cristalinidad de los nanohilos al aumentar la temperatura de
calentamiento. Los experimentos de EELS proporcionan informacién quimica sobre el contenido metélico

de las muestras y permiten también obtener un mapa espacial de los distintos elementos que lo componen

como el oxigeno y el Co.
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La senal total captada por el anillo SQUID (en unidades de ®() nos permitio estimar la
pureza total de los nanohilos. Para ello fue necesario calcular numéricamente el factor de
acoplo de la particula magnética teniendo en cuenta su volumen y su posicion relativa al
nanoSQUID. Los valores obtenidos se aproximan muy bien a los valores de pureza estimados
en experimentos de EELS (del inglés, Electron Energy Loss Spectroscopy). Estos ntumeros
pueden verse resumidos en la Fig. [14]

Finalmente, realizamos también medidas a temperatura variable. En la Fig. puede
verse la evolucion de B, en funciéon de la temperatura para todos los nanohilos. El valor
absoluto de B,, disminuia siempre al aumentar 7', como se espera tipicamente en un pro-
ceso térmicamente activado, pero lo hace de manera diferente para cada nanohilo. Resulta
muy interesante el caso de los nanohilos calentados a temperaturas intermedias. En estos
casos B, vs T' exhibia saltos llegando, incluso, a aumentar con la temperatura. Este com-
portamiento se encuentra tipicamente en particulas con una contribuciéon importante de
especies antiferromagnéticas. El conocido fenémeno del exchange bias, hace que parte del
material ferromagnético quede fijo debido al fuerte acoplo con una capa antiferromagnética
adyacente. Esta contribucion antiferromagnética puede ser producida por la presencia de
especies de Co oxidadas. Por ejemplo CoO o Co30,4 con temperatura de orden Ty ~ 30 —40
K. Esta hipotesis es muy plausible como muestra el anélisis quimico mediante EELS de los
nanohilos. Como se ve en la Fig. [14] estas medidas mostraron claramente la presencia de
pequenas regiones ricas en oxigeno que podrian constituir nanoparticulas de 6xidos de Co.
Para los nanohilos calentados a las temperaturas mas elevadas, el oxigeno desaparece casi
por completo, dando lugar al comportamiento esperado para un nanohilo practicamente
cristalino.

En resumen, los nanoSQUIDs de YBCO nos ofrecieron informaciéon sobre la pureza, la
estructura cristalina, las vias de inversion magnética e, incluso, la presencia de especies oxi-
dadas en nanohilos magnéticos. Un aspecto importante es que la enorme sensibilidad de los
nanoSQUIDs permitié estudiar estos nanohilos de forma individual. Esto es tremendamen-
te interesante ya que evita la interpretacion de medidas realizadas con muestras de muchos
nanohilos. Mas aiin en este caso particular, debido a la imposibilidad de crecer una cantidad
suficiente de nanohilos que permitiera usar técnicas de caracterizacion comerciales.

La Universidad de Tiibingen junto con la Universidad de Basel utilizaron los nanoS-
QUID basados en uniones Nb/HfTi/Nb que introdujimos en la Seccién para el estudio
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de nanotubos magnéticos individuales. Nanotubos huecos de Ni [16] y Py [17] fueron estu-
diados combinando magnetometria nanoSQUID con medidas de torque realizadas usando
un cantilever. En el primer caso se observaron efectos adscritos a la formacion de estados
tipo vortice en distintos segmentos del nanotubo. En el segundo caso se observaron signos
distintivos de exchange bias que fueron adscritos a la presencia de una fina capa de material
oxidado en la superficie del nanotubo. El mismo grupo de la universidad de Basel, usando
un microscopio SOT realiz6 también imagen con resoluciéon espacial de la configuracion

magnética de nanotubos de CoFeB en distintos estadios de su inversiéon magnética [109].
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Figura 15: a: Esquema de configuracién de un voértice magnético. b: Ciclo de histéresis asistido por
nucleacion (a campo B,) - desplazamiento (zona lineal con pendiente x) - aniquilacién (a campo B,) de

un voértice magnético.

5.2.  Vortices magnéticos

Los estados tipo vortice corresponden al estado de minima energia en estructuras mag-
néticas mesoscopicas como discos (didmetros de d ~ 100 nm - 2 pum y espesores de t > 10
nm). Este estado se alcanza para minimizar la energia dipolar de la particula. Para evitar
la creacion de cargas magnéticas superficiales, los momentos magnéticos se curvan en una
espiral (ver Fig. ) que va en sentido de las agujas del reloj (CW, del inglés, Clock Wise)
o en el sentido contrario a las agujas del reloj (CCW, del inglés, Counter Clock Wise). En
el centro del vortice esta situaciéon no es sostenible y, para poder minimizar la energia de
canje, los momentos magnéticos salen fuera del plano definiendo la polaridad del ntcleo del
vortice hacia arriba o hacia abajo. La nucleacién de vortices magnéticos durante un ciclo

de histéresis es facilmente distinguible por la presencia de dos l6bulos histeréticos que se
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corresponden a los procesos no reversibles de nucleacion-aniquilacion del vortice (ver Fig.
15b). Para campos magnéticos aplicados bajos, el vortice magnético se desplaza por el na-
nodisco en un proceso reversible y, por tanto, no histerético. La direccion de desplazamiento
del vortice depende de su circulacion, favoreciendo la regiéon del disco cuya imanaciéon apun-
ta en la direccion del campo aplicado (ver Fig. ) Este comportamiento suele dar lugar
a una susceptibilidad lineal y un estado remanente con imanacién nula, i.e., con el vortice
centrado en el disco. Tanto los campos de nucleacién y aniquilacién como la susceptibili-
dad lineal dependen de la imanacion de saturacion del material (M) y de la relacion de
aspecto del disco t/d. Los vortices magnéticos son muy atractivos para aplicaciones como
unidades ultra-estables de grabacion [88], nano-osciladores [91], o generadores de ondas de
espin coherentes [120].

También fue Wolfgang Wernsdorfer el primero en observar inversion magnética a través
de estados tipo vortice en nanodiscos [I17]. Para ello se utilizaron particulas de Ni, Co,
y CoglZrgMogNiy de unos 200 — 1000 nm de diametro y espesor de ~ 50 nm fabricadas
a través de milling o técnicas de litografia por electrones. El nanoSQUID de Al o Nb se

fabricaba posteriormente junto a la particula, maximizando el acoplo.

Figura 16: Proceso de acoplo de un nanodisco de Py al anillo nanoSQUID. En la primera imagen puede
verse el sensor antes de la deposiciéon. En la segunda imagen el micromanipulador con la paleta adherida
se acerca al substrato. Aqui puede apreciarse bien la posicion del nanodisco (resaltada con una flecha)
respecto del SQUID. En la ultima imagen se ve la paleta pegada al substrato mediante tres parches de
Pt-FEBID.

Usando nanoSQUIDs de YBCO realizamos un extenso estudio de las propiedades de
vortices magnéticos estabilizados en discos de Py [70]. Los discos fueron definidos por FIB
milling a partir de substratos de Py depositados sobre membranas de nitruro de silicio de

200 nm de espesor. Los discos finales tenian diametros de 500 nm —1,5 ym y espesor de
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Figura 17: a: Imagen SEM de un nanodisco circular con d = 600 nm y ¢t = 60 nm y ciclos de histéresis
magnética obtenidos con un nanoSQUID de YBCO a distintas temperaturas. La forma de estas curvas
evidencia la nucleaciéon - desplazamiento - aniquilacién del vortice y permite estimar la magnitud de la
barrera de energia creada por la anisotropia de forma. b: Utilizando discos asimétricos como el mostrado
en la imagen SEM es posible demostrar control sobre la circulaciéon del vortice. Como se explica en el
esquema de flechas, la circulacion (y la consiguiente ubicacion del vortice) dependen del signo de Bj,.
Esto se demuestra determinando B, experimentalmente para ciclos de histéresis completos [que producen
vortices CCW nucleados en campos negativos (B, _,) aniquilandose a campos B,(CCW)] y ciclos de
histéresis incompletos [que producen vortices CW nucleados en campos positivos (B, ) aniquilandose
a campos B,(CW)]. Las diferencias entre B,(CCW) y B,(CW) experimentales se evidencian en funcion

de la temperatura.

~ 60 nm. Estas membranas se recortaron formando paletas de unas cuantas pym que fueron
posteriormente colocadas sobre el nanoSQUID usando un micromanipulador. Al igual que
hicimos para depositar los nanohilos de Co de la Secciéon [5.1] esta técnica garantiza un
acoplo 6ptimo de los nanodiscos, que quedan situados a unos pocos ~ 100 nm sobre la
superficie del sensor (ver Fig. [16).

Las medidas nanoSQUID realizadas evidencian la formaciéon de vortices magnéticos y su
desplazamiento por el material a medida que el campo externo varia. Como puede verse en la
Fig.[I7h, los ciclos de histéresis obtenidos son prueba de ello. Realizando medidas a distintas
temperaturas vemos como los campos B, y B, dependen de la temperatura, disminuyendo

a medida que aumenta 7. Esto es tipico de un proceso térmicamente activado sobre una
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barrera de energia creada, en este caso, por la anisotropia de forma (energia dipolar). Estas
medidas permiten estimar la magnitud de esta barrera Uy/kp ~ 10° K. Este nimero tan
elevado da idea de la enorme estabilidad del estado vortice, que es el estado fundamental
y unico estado energéticamente posible en nanodiscos de estos tamanos.

La posibilidad de realizar experimentos en discos tnicos nos permitié demostrar una
interesante propiedad para aplicaciones, el control sobre la circulacién del vortice. Esto se
logra simplemente controlando el signo del campo magnético al cual se crea el vortice y
asumiendo un cierto grado de ruptura de simetria del disco. Por ejemplo, para un disco
incompleto con un lado plano como el mostrado en la Fig. [I[7b. Como puede verse en el
esquema mostrado en la figura, para el caso de un voértice nucleado en un campo positivo
(i.e., <= campo disminuyendo desde el estado cuasi-uniforme), solo dos configuraciones son
posibles, denominadas CW(B,, ) y CCW(B,, ). Es interesante notar que la ubicacion del
vortice en si mismo dependera del sentido de circulacion. Atendiendo al diagrama naif de
flechas mostrado, vemos que el dominio magnético favorecido por el campo (rojo) es mayor
en el caso de CW(B,, ). Esta configuracion seré, por lo tanto, favorecida energéticamen-
te, como también hemos demostrado mediante simulaciones micromagnéticas. Lo mismo
sucederéd para vortices nucleados a campo negativo (i.e., — campo aumentando desde el
estado cuasi-uniforme), donde la configuracion CCW (B, _,) sera favorecida. Este efecto
puede demostrarse experimentalmente teniendo en cuenta que la energia magnética de la
particula y, por tanto B,, depende de la circulacion y de la ubicacién del ntcleo del vortice.
De esta manera, realizando experimentos con un ciclo de histéresis completo obtendremos
vortices CCW nucleados en campos negativos (B, ) aniquilandose a campos B,(CCW).
Por otra parte, para ciclos de histeresis incompletos obtendremos vortices CW nucleados
en campos positivos (B, ) aniquilandose a campos B,(CW). Las diferencias en los valores
B, de ambos tipos de curvas son facilmente apreciables en la Fig. lo que demuestra
inequivocamente el control sobre la circulacién de la imanacion.

En resumen, nuestras medidas permitieron demostrar la estabilidad del vortice magné-
tico frente a fluctuaciones térmicas. Ademas pudimos demostrar el control absoluto sobre
la circulaciéon de la imanacién, parametro que puede servir para almacenar informacion
en forma de bit clasico. Es interesante notar que las diferencias observadas en los campos
de nucleacion B,(CW) y B,(CCW) hubieran quedado enmascaradas en medidas realizadas

con muestras formadas por cientos de nanodiscos. Esto demuestra, de nuevo, la importancia

97



de realizar medidas nanoSQUID que permiten caracterizar nanoparticulas individuales.

5.3.  Vortices nanoscopicos

La enorme sensibilidad de los nanoSQUID de YBCO también nos permitié observar los
vortices mas pequenios reportados hasta la fecha [72]. Para ello utilizamos nanoparticulas de
Co-FEBID, depositadas directamente en la superficie del sensor (ver Fig. ) Esta técnica
nos permitioé crecer discos nanoscoépicas desde tan solo d = 100 nm y ¢ = 35 nm hasta
tamanos de d = 200 nm y ¢ = 35 (debido a su reducido tamano estos discos son mas bien
semiesferas). El momento magnético de las muestras es también considerablemente pequeno
debido a la reducida pureza del Co-FEBID depositado en estas condiciones (~ 60 %). Estas
particulas son tan pequenas que el estado vortice convive con el estado monodominio en
una situacion de bi-estabilidad, siendo uno de los dos el estado de minima energia y el
otro un estado metaestable. Para entender esto, realizamos simulaciones micromagnéticas
que nos permitieron obtener el diagrama de fases de los estados energéticos en funciéon del
radio (r = d/2) y el espesor (t) de particulas semiesféricas (ver Fig. [1§). Las dimensiones
de la particula se comparan con su longitud de canje A\g = \/W ~ 5,9 nm para
el Co-FEBID. Como puede verse, las regiones I, II, y III corresponden a estados vortice,
monodominio contenido en el plano y monodominio fuera del plano, respectivamente. Estos
estados son los tnicos permitidos para la particula, es decir, cualquier otra configuracion
es energéticamente inestable. Sin embargo, existen también regiones de bi-estabilidad. En
la zona IT’ el estado monodominio es el estado de mas baja energia mientras que el estado
vortice es metaestable. En la region I' ocurre lo contrario, el vortice es el estado de menor
energia y el monodominio es metaestable. En esta zona esperamos encontrar, por lo tanto,
los vortices més pequenos que pueden estabilizarse a campo cero frente a fluctuaciones
térmicas.

El diagrama de fases muestra puntos correspondientes a distintas nanoparticulas de
Co-FEBID estudiadas con nanoSQUIDs de YBCO. P#1, P#2 y P#3 (que repasaremos
en la siguiente Seccion exhibieron ciclos de histéresis cuadrados mientras que Discl,
Disc2 y Disc3 mostraron signos de nucleaciéon - desplazamiento - aniquilacion de vortices
magnéticos (ver Fig. [19b). Es interesante resaltar el hecho de que las simulaciones pre-
sentadas en la Fig. asumen una contribucién nula de la anisotropia magnetocristalina

(debido a que el Co-FEBID es policristalino) y una forma semiesférica perfecta. Con estas
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Figura 18: Diagrama de fases de una nanoparticula semiesférica en funcion de r y t,,q4. El espesor magné-
tico tag se definird en la Seccién y corresponde al espesor del core magnético de la particula, estimado
a través de los resultados experimentales. Observamos tres regiones en las que sélo un estado magnético es
posible (representado esqueméaticamente). I: vortice. II: monodominio en el plano. III: monodominio fuera
del plano. Ademés hay dos regiones de bi-estabilidad. II’ corresponde a un estado estable tipo monodo-
minio con el vortice metaestable mientras que lo contrario ocurre en I’. Los puntos coloreados indican los
valores 7 /t,,q4 para los que se realizo la simulacion. Los puntos negros con barras de error indican diferentes

nanoparticulas de Co-FEBID descritas en el texto.

aproximaciones, las simulaciones numéricas predicen un ciclo de histéresis cuadrado para
particulas situadas tanto en la regiéon I’ como en la I’ (que contiene a P#2, Discl, Disc2 y
Disc3). No nos es posible investigar experimentalmente el diagrama energético de P#2 ya
que los experimentos solo nos mostraron el estado monodominio pero si podemos obtener
mucha informacion de Discl, Disc2 y Disc3 donde pudimos observar la nucleacion de vor-
tices magnéticos ultra diminutos. Esto se debe probablemente a pequenas imperfecciones
en la particula o una pequena componente de anisotropia uniaxial de origen desconocido
que hacen que, experimentalmente, sea posible nuclear el vortice desde un estado saturado
al disminuir el campo. Esto puede verse mediante simulaciones numéricas anadiendo una
constante de anisotropia uniaxial K, ~ 2 KJm™ (que estimamos como K, = U/ Vinag

obtenidos experimentalmente en la Seccion [5.4)). Haciendo esto, logramos reconciliar los re-
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sultados experimentales con las simulaciones como vemos en la Fig. [[9b. Los resultados de
estas simulaciones nos permiten también tener una idea de la configuracién magnética de
la nanoparticula al variar el campo. Esto se muestra en la Fig. para distintos estadios

del ciclo de histéresis de Discl resaltados en el panel b.
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Figura 19: a: Imagen SEM del nanoSQUID de YBCO donde se deposit6é Discl junto con una imagen
de microscopia de fuerza atomica (AFM, del inglés, Atomic Force Microscopy) de la particula. También
se muestra una imagen de holografia de electrones obtenida en un disco idéntico con d = 100 nm y
t = 35. b: Ciclos de histéresis experimentales junto con los resultados de simulaciones micromagnéticas.
¢: Dependencia de los campos de nucleacion y aniquilacion con la temperatura. De aqui podemos inferir
que el campo B,ry es positivo y, por tanto, el estado de minima energia de estas particulas es el vortice
magnético. d: Representacion de la dependencia espacial de la imanacion de la particula Discl durante su
inversién magnética. e: Esquema mostrando la dependencia de las barreras de energia para aniquilacion y
nucleacion del vortice en funcion del campo. Notar que los diferentes estadios de la inversion representados

en los paneles d y e estan indicados también en el panel b.

Los ciclos de histéresis experimentales (Fig. [19b) muestran todos un estado remanente
con imanacion M # 0. Esto indica que el estado monodominio pervive al disminuir el campo
magnético desde la saturacion. Es decir, el campo de nucleacién observado al disminuir el

campo desde valores positivos (B, ) es negativo, mientras que el campo de nucleacion
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experimental cuando aumentamos el campo desde valores negativos (B, ) es positivo. Este
hecho puede hacernos dudar de si el estado de minima energia a campo cero es realmente el
estado tipo vortice. Para demostrarlo nos basamos en lo siguiente. Las barreras de energia
para la aniquilacion (U,) nucleacion (U,,) del vortice varian con el campo aplicado. Para
entender esto resulta util fijarse en el esquema de la Fig. [[9%. La aniquilacion del vortice
a campo B, sucede cuando desaparece el minimo metaestable correspondiente al estado
vortice (i.e., U, ~ 0). Igualmente, la nucleacion tendra lugar cuando U, ~ 0. Definimos
B, €l campo para el cual U, = U, = U, que puede ser negativo (cuando el estado
monodominio sea el de minima energia) o positivo (cuando el estado vortice sea el de
minima energfa). El signo de B,fs puede obtenerse realizando medidas en funciéon de la
temperatura y determinando la dependencia de B, (T) = ((Bn«) — (Bn))/2y B.(T) =
((Ba«) — (Ba,—))/2, donde () indican promedio de los datos experimentales obtenidos en
30 — 50 medidas. Los resultados pueden verse en el panel c de la Fig. para Discl y
Disc3. Ajustando estos datos a una ley de Kurkijarvi modificada obtenemos valores de
B,ss positivos para ambas particulas, confirmando el hecho de que el estado vortice es
el de minima energia posible. Esto se confirma también realizando imagen magnética a
temperatura ambiente, donde las fluctuaciones térmicas reducen la influencia minimo de
energia metaestable, haciéndolo casi despreciable. Para confirmarlo realizamos medidas
de holografia de electrones en particulas similares, que confirmaron inequivocamente la
presencia de vortices magnéticos ultra diminutos y estables (ver Fig. [19).

En resumen, las medidas nanoSQUID nos permitieron confirmar la existencia de vortices
magnéticos estabilizados en las nanoparticulas mas pequenas reportadas hasta la fecha, con
dimensiones de tan solo d = 100 nm y ¢ = 35 nm El espesor efectivo de las particulas es,
realmente, todavia menor, como veremos en la Secciéon siguiente, alcanzando valores de
tan solo ¢,y = 20 nm. Estos estudios fueron posibles gracias a la enorme sensibilidad de
los sensores nanoSQUID de YBCO y a la posibilidad de realizar medidas bajo campos y
temperaturas variables, que nos permitieron estudiar experimentalmente la dependencia de

las barreras de energia con el campo aplicado.

5.4.  Nanoparticulas magnéticas

Al igual que vimos en los ejemplos anteriores, las primeras medidas nanoSQUID con

particulas nanométricas monodominio fueron realizados por Wolfgang Wernsdorfer. En
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estos experimentos se consiguié observar importantes leyes del magnetismo como el modelo
Stoner-Wohlfarth para la inversiéon de la imanacion y el modelo Néel-Brown de relajacion
asistida térmicamente en nanoparticulas individuales de Co (25nm, 10° up) [I15]. También
se consiguié producir la inversiéon de la imanaciéon en nanoparticulas de Co de 20 nm asistida
por pulsos rf [106] y, mas recientemente, se observaron los efectos del exchange bias en una
particula de Co recubierta de 6xido CoO [58].

Como adelantamos en la Seccion precedente, los nanoSQUID de YBCO también nos sir-
vieron para estudiar nanoparticulas monodominio de Co-FEBID. En concreto, P#1, P#2
y P#3 exhibieron todas ciclos de histéresis cuadrados como puede verse en la Fig. 20h.
Ademas, P#1 y P#3 se encuentran en las regiones II" y II, respectivamente, del diagrama
de fases mostrado en la Fig. [18 1o que nos lleva a pensar que su estado de minima energia
corresponde efectivamente al estado monodominio o cuasi-uniforme. En cambio, P#2 se
encuentra en la region I’. El estado de minima energia de esta particula es dificil de saber
pero, en los experimentos realizados, mostraba también indicios de exhibir una imanacién
cuasi-uniforme. En cualquier caso, pudimos también observar ciclos de histéresis a tempe-
ratura variable y, de ahi, determinar la dependencia con la temperatura de los campos de
nucleacion (B, ver Fig. [20p). Aplicando el modelo de Neél-Brown y la ecuacion de Kurki-
jarvi pudimos estimar las barreras de energia Uy para la inversion del momento magnético
en estas particulas. Este pardmetro es importante ya que cuantifica la memoria magnética
de la particula y su estabilidad frente a fluctuaciones térmicas. También pudimos observar
la dependencia espacial de B,, (ver Fig. ) Aplicando el campo magnético en distintas
direcciones dentro del plano pudimos observar la aparicion sistematica de dos campos de
inversion representados con puntos negros y azules. Los datos muestran una clara simetria
doble ligeramente inclinada (~ 8°) respecto a la direcciéon perpendicular a las fronteras de
grano) con una pequena componente cuadruple (~ 98°). Esto refleja probablemente los
efectos de la anisotropia de forma de segundo orden y un término adicional de orden mayor
debido a no-uniformidades (especialmente en los bordes) de la particula.

Estos experimentos nos permitieron también entender mejor el proceso de crecimiento
del Co-FEBID. Gracias al conocimiento preciso de la ubicaciéon y tamano exacto de las
nanoparticulas, realizamos simulaciones numéricas del factor de acoplo ¢, al nanoSQUID.
Combinando esto con la senal magnética total captada por los sensores, pudimos determi-

nar de manera precisa el momento magnético de las nanoparticulas y, de ahi, el volumen
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Figura 20: a: Imagenes SEM de los distintos sensores nanoSQUID de YBCO con las particulas de Co-
FEBID junto con distintos ejemplos de ciclos de histéresis obtenidos experimentalmente a distintas tem-
peraturas. b: Dependencia del campo de nucleacién B,, con la temperatura y valores estimados para las

barreras de energia Uy que separan ambas direcciones de imanacion. c: Dependencia angular de By, para
P#1.

magnético de las mismas V},,4. Este valor puede ser comparado con el volumen geométrico
Vgeo de las nanoparticulas, obtenido de las imagenes SEM. En todos los casos obtuvimos
Vimag < Vyeo, que implica la existencia de una capa no-magnética de unos ~ 20 nm de
espesor en la base de la nanoparticula. Interpretamos estos resultados de la siguiente ma-
nera. En los primeros estadios del crecimiento FEBID se produce una alta concentracion
de deposito de carbono. No es hasta que la particula ha alcanzado una altura considerable,
i.e., de unos ~ 20 nm que el Co comienza a cristalizar formando pequenos cristalitos o gra-
nulos dentro de la matriz carbonosa. Esta primera capa no es magnética y no contribuye
a la senal magnética de la muestra. El core magnético de todas las particulas estudiadas
(P#1, P#2, P#3, Discl, Disc2 y Disc3) es, por lo tanto, considerablemente menor de lo

que sugiere su tamano geométrico. Por ejemplo, la particula mas pequena estudiada en esta
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serie (P#3) tiene 50 nm de didmetro y una altura magnética estimada (t,,,,) de tan solo
14 nm lo que resulta en un momento magnético de unos 10° yp.

En resumen, en este caso las medidas nanoSQUID de YBCO nos permitieron obtener
informacion relevante de los depositos de Co-FEBID, muy util para futuras aplicaciones.
Nuestros datos parecen indicar que, en los primeros estadios del crecimiento, el material
depositado es no-magnético (probablemente paramagnético), debido a una alta densidad

de carbono. Esta capa paramagnética alcanza una altura de unos 20 nm.

5.5, Susceptometria ac e imanes moleculares

La dinamica de espines paramagnéticos es accesible mediante estudios de susceptometria
magnética Y = OM/OB. Esta proporciona mucha informacién acerca de la anisotropia mag-
nética, los mecanismos de relajacion al equilibrio o transiciones de fase. La susceptibilidad
alterna se mide normalmente acoplando la muestra de interés a un circuito gradiométrico
(bobina secundaria) que es, por tanto, insensible a cualquier variacion del campo homo-
géneo, pero sensible a la senal magnética de la muestra. El campo de excitacion se crea
con una bobina (primaria) acoplada inductivamente al circuito secundario (ver esquema
en la Fig. ) Cuando el campo de excitacion es alterno, x tiene dos contribuciones, una
real ' (en fase con el campo aplicado), y la otra es imaginaria x” (fuera de fase). La ven-
taja de esta técnica es que es posible hacer una deteccion lock in que permite facilmente
filtrar el ruido 1/f que, de otra forma, suele dominar la senal. Otra alternativa es el estu-
dio del ruido \/m que esta directamente relacionada con y” a través del teorema de
fluctuacion-disipacion [93]. El problema es que la susceptibilidad de pequenas colecciones
de espines o moléculas es, si cabe, todavia més dificilmente accesible desde el punto de vista
experimental. Por ejemplo, el iman molecular mas arquetipico, el Mn;s, tiene un momento
magnético de unos ~ 20 pp. Sin embargo, a temperaturas de 1 K, esa misma molécula
exhibe una polarizacién magnética de tan solo ~ 0,007 pp para un campo de excitacion de
unas 30 uT lo que hace que su deteccidon sea un auténtico reto.

En colaboracion con el Centro de Investigacion en Nanociencia y Nanotecnologia (CIN2)
de Barcelona, fuimos capaces de detectar la diminuta senal producida por una monocapa
de moléculas de ferritina en un experimento de susceptibilidad magnética [66]. Para ello
utilizamos los microsusceptémetros SQUID desarrollados junto con el PTB - Berlin y des-

critos en la Seccion [.1] Las particulas utilizadas en este experimento fueron diminutos
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clusters de 6xido de Co de tan solo ~ 2 nm de didmetro (~ 12 up) sintetizados en el inte-
rior de apoferritina (ver Fig. 21h). La ferritina es la proteina encargada de la distribucién
del hierro en los seres vivos. Fue también protagonista de otro controvertido experimento
con microsusceptometros SQUID en el que se asegurd haber observado coherencia cuantica
en moléculas de ferritina natural [6]. Esta molécula exhibe histéresis magnética en su for-
ma natural y es a menudo considerada un iméan molecular (que definiremos mas adelante)
debido a su reducidisimo espin neto.

Nuestras moléculas fueron depositadas en la superficie del sensor, alcanzando un aco-
plo 6ptimo con el anillo SQUID. Para determinar la ubicacién de estas zonas resulta ttil
redefinir el factor de acoplo ¢, (eq. haciéndolo méas apropiado para un experimento de
susceptibilidad:

¢ B,
(35) Oy = Egj
donde p; es el momento magnético inducido por un campo B, producido por el circuito
primario por el que circula una corriente 7,. En la Fig. mostramos un esquema donde
puede verse la dependencia de ¢, en funcién de la posicion respecto de la bobina primaria
y secundaria, siendo esta tltima el propio anillo microSQUID.

Las moléculas de Co-ferritina fueron depositadas exactamente en estas posiciones, con
resolucion nanométrica. Para ello se utiliz6 la técnica Dip Pen que utiliza una punta de AFM
(la “pluma”) para distribuir moléculas en solucion (la “tinta”) sobre un sustrato (el “papel”).
Esta técnica permite controlar también el nimero promedio de particulas depositadas [9].
De esta manera se distribuyeron tres filas de gotas de tan solo ~ 1 pym de didmetro en
las regiones mas sensibles del sensor. Cada una de estas gotas depositadas sobre Nb/SiOs
contenfa unos 10°/10% moléculas de Co-ferritina (ver Fig. 21p). Medidas de AFM realizadas
sobre una muestra equivalente demostraron, ademés, que estas gotas contenian una tnica
capa de moléculas (ver Fig. ) Estas muestras fueron enfriadas hasta temperaturas de
unos pocos mK por encima del cero absoluto. La enorme sensibilidad de los microSQUID
unido al elevado acoplo conseguido permiti6 observar la susceptibilidad ac de esta muestra.
Ademas, pudimos comprobar céomo las propiedades de las moléculas de Co-ferritina se
mantienen intactas al ser depositadas en superficie. Fijandonos en las medidas de x’ vs
T mostradas en la Fig. vemos como la susceptibilidad muestra una dependencia clara
con la frecuencia para T' < 100 mK. Esto marca el inicio del bloqueo superparamagnético

de la susceptibilidad o, dicho de otro modo, los momentos magnéticos de las particulas no
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Figura 21: a: Esquema y dimensiones de una molécula de ferritina, la vasija en la que las particulas de
oxido de Co fueron sintetizadas alcanzando un tamaifio de tan solo ~ 2 nm de didmetro (~ 12 ug). b:
Imagen SEM del sensor donde pueden verse las gotas que contienen las moléculas de Co-ferritina. Estas
gotas se han depositado en las regiones donde ¢, es maximo. Se muestra también una representacion
esquematica de la técnica Dip Pen utilizada para depositar las moléculas junto con la dependencia del
factor de acoplo en funcion de la posicion. c: Medidas AFM realizadas sobre una serie de gotas depositadas
bajo las mismas condiciones que las anteriores que demuestra que son, efectivamente, una monocapa. d:

Medidas experimentales de susceptibilidad magnética real llevadas a cabo en un refrigerador de dilucién.

son capaces de seguir las rapidas variaciones del campo de excitacion. Cuando el inverso
de la frecuencia de excitacién coincide con el tiempo caracteristico de relajacion de los
nanoimanes, se produce un claro pico de la susceptibilidad dependiente de la frecuencia.
Este efecto sirve también para estimar la memoria magnética de estas particulas pues el
bloqueo superparamagnético se debe a la existencia de una barrera de energia creada por
la anisotropia Uy /kg < 1 K.

Terminaremos esta Seccion hablando de imanes moleculares o SMM (del inglés, Single
Molecule Magnet). Los SMM son moléculas formadas por uno o varios atomos magnéticos

fuertemente acoplados entre si dando lugar a un espin efectivo, e.g., S = 10 en el caso del
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Mnis. El comportamiento SMM se refiere normalmente a que la molécula presenta memoria
magnética, es decir, posee una anisotropia magnética intrinseca que le hace exhibir histéresis
o relajacion lenta a bajas temperaturas [I01I], normalmente de unos pocos ~ K. Estas
temperaturas se han logrado aumentar recientemente llegando incluso hasta los ~ 80 K
[37] utilizando los llamados iones moleculares (SIM, del inglés, Single Ion Magnet) basados
en lantanidos [77]. Sin embargo, la sintesis de SIM con memoria magnética a temperatura
ambiente, muy atractiva para aplicaciones, parece complicada. Por otra parte, la enorme
sencillez de estas moléculas, unida a sus interesantes propiedades cuanticas, convierten a
los SIMs en candidatos muy fuertes para actuar como bits cuénticos o qubits [32, [I§].

Fijaremos ahora nuestra atencion en dos familias de SIMs con mucho potencial para
aplicaciones en tecnologias cuanticas. La primera familia consiste en un tnico atomo de
lantanido encapsulado en un grupo de polioxometalato, sintetizada por el Instituto de
Ciencia Molecular de Valencia (ICMoL). El campo de los ligandos creado por estos iones de
polioxometalato determinan fuertemente las propiedades del SIM proporcionando una via
de control quimico. Los lantanidos exhiben una elevada interaccion espin-orbita que, unida
al campo de los ligandos creado por los atomos circundantes, resulta en una elevadisima
anisotropia magnética intrinseca (e.g., ~ 500 K en el caso del ErWy, es decir, decenas
de THz). Sin embargo, al buscar materiales ttiles para tecnologias cuénticas actuales,
nos interesaran sistemas con anisotropias reducidas (< 10 GHz). Esto es asi ya que estas
tecnologias se basan en el uso de circuitos superconductores y electréonica de microondas
estandar. Por este motivo decidimos centrarnos en el ion Gd que presenta dos ventajas
importantes. La primera es que exhibe el espin electronico mas alto de la tabla periddica S =
7/2. La segunda es que su momento orbital esta anulado resultando, por tanto, en una nube
electronica esférica. La anisotropia final sera débil y dependera tnicamente de la cépsula
de polioxometalato. Para investigar esto en méas detalle estudiamos dos configuraciones
diferentes. La molécula GdW3q tiene forma de rosquilla y el iéon Gd esta sometido a una
simetria tipo Cj, mientras que el GAW;, est4 compuesto por dos nubes de polioxometalato
dando lugar a una simetria tipo Cy, (ver Fig. ) Estas diferencias tendran consecuencias
dramaticas en la anisotropia y la dindmica de las moléculas.

Para verlo, realizamos experimentos de calor especifico y resonancia paramagnética
electronica que nos permitieron determinar experimentalmente los parametros del Hamil-

toniano de ambos compuestos. En el caso del GdW3q se observé una anisotropia planar con
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un eje preferente en la direccion y. Por otra parte, el GAWy posee anisotropia uniaxial a
lo largo de la direccion z. En la Fig. mostramos sendos diagramas de probabilidad del
espin S de apuntar en las distintas direcciones del espacio. Ademas, en ambos casos com-
probamos la existencia de términos no diagonales en el Hamiltoniano que mezclan estados
a ambos lados de la barrera permitiendo el efecto tunel de espin. Esto es especialmen-
te notable en el caso del GAW3q en el que los estados de espin permitidos corresponden
a combinaciones de las proyecciones clasicas de S en las tres direcciones del espacio (ver
esquema de niveles en el panel c).

Realizamos experimentos de susceptometria ac usando pequenas cantidades de GdW3q
y GdW 1y en polvo depositado sobre la bobina captora de un microsusceptometro SQUID
utilizando grasa Apiezon. El sensor fue enfriado hasta ~ 13 mK inmerso en el banio de
He3-He? de un refrigerador de dilucion. Las medidas de ' v x” mostraron sefiales claras de
relajacion lenta solo a temperaturas muy bajas < 1 K (ver Fig. ) Mostramos también los
tiempos de relajacion 7 obtenidos de estas medidas. La dependencia 7(T') resalta todavia
mejor las enormes diferencias en la dinamica de espin de ambas moléculas. Observamos
también como el tiempo de relajacion se aproxima bien al tiempo estimado de la teoria
clasica de relajacion espin-fonén para temperaturas 7' > 100 mK. Sin embargo, 7 se aleja
de esta prediccion haciéndose independiente de la temperatura para 7" < 100 mK. Por otro
lado, la susceptibilidad de equilibrio sigue la ley de Curie-Weiss x., < 1/T hasta 1/Ty =
1/39 mK ~ 26 mK~! (ver inset en la Fig. ) Esto indica que el bano de espines es capaz
de “sentir” la temperatura del bano de fonones hasta Ty = 39 mK donde tiene lugar una
transicion a un estado magnético ordenado mediado por la interaccion dipolar. Encontramos
también que, en este rango de temperaturas, i.e., 39 < T' < 100 mK, 7 coincide bien con las
tasas de inversion por efecto ttnel derivadas de la teoria de Prokof’ev y Stamp [92]. Resulta
sorprendente que la relajacion al estado de equilibrio térmico ocurra a la misma velocidad
que el efecto tunel de espin, un proceso que no involucra ningin intercambio de energia con
el bano fononico. Ademas, el ordenamiento dipolar a 39 mK parece bloquear la relajacion al
equilibrio haciendo aumentar 7 enormemente como comprobamos también en experimentos
similares con el compuesto ErWy [63]. Estos hechos intrigantes no tienen todavia una
explicaciéon clara y podrian estar relacionados con la emision colectiva de fonones. El efecto
ttnel permitirfa a los espines visitar distintas configuraciones a una velocidad 7—!. Algunas

de estas configuraciones dipolares serian capaces de relajar eficientemente emitiendo un
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Figura 22: a: Vista esquematica de las moléculas GAW39 y GdW1g. El primero tiene anisotropfa planar
con eje facil y mientras que el segundo es uniaxial a lo largo del eje z como se esquematiza en los diagramas
de probabilidad de la derecha. b: Medidas de susceptibilidad ac real e imaginaria realizadas con el microsus-
ceptometro SQUID esquematizado en el inset. A la derecha se resume la dependencia térmica del tiempo
de relajacion 7 obtenido a partir de ajustes Cole-Cole de x/(f) y x”(f). El inset muestra la susceptibilidad
de equilibrio .4 vs 1" evidenciando la buena termalizacién del bafio de espines que es capaz de seguir la
ley de Curie-Weiss hasta 1/Ty = 1/39 mK ~ 26 mK~! cuando el orden dipolar bloquea este efecto. c:
Esquema de niveles de energfa para un campo By, . = 10 mT aplicado en la direcciéon y. Dos estados son
accesibles con fotones de energia fiw = 6,7 GHz y sirven para definir el qubit. El estado fundamental |g)
corresponde al espin apuntando mayoritariamente en la direccion y. El estado excitado |e) corresponde al

espin apuntando mayoritariamente en la direcciéon x.

fonén de manera colectiva [63].

Ademés de estas interesantes observaciones, las medidas de susceptibilidad magnética
ac nos permitieron también verificar los niveles de energia de las moléculas. En el caso
del GAW3q obtuvimos valores muy prometedores para la implementacion de estos iones
como qubits de espin [67]. Esta molécula permite romper la degeneracion de los dobletes

fundamentales aplicando un pequeno campo de polarizaciéon de unos pocos mT a lo largo
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del eje y. Por ejemplo, aplicando B;. = = 10 mT serviria para desdoblar estos niveles 2
GHz, mas que suficiente para garantizar la inicializacion del qubit al 99.99 % a 10 mK (ver
Fig. ) Bajo estas circunstancias, es posible definir los estados del qubit fundamental
lg) v excitado |e) accesibles usando fotones de fiw = 6,7 GHz, compatibles con resonadores
superconductores habituales para manipular y leer qubits. El acoplo magnético de qubits
GdW3 a circuitos superconductores se estudié también de manera tedrica [47]. Estima-
mos que valores de g/2m ~ 50 kHz por molécula serian alcanzables utilizando resonadores
superconductores coplanares. De hecho, utilizado radicales libres, hemos obtenido valores
experimentales muy esperanzadores que alcanzan g/2m ~ 1 kHz por molécula [36]. Estos
niumeros subirian hasta G/2m ~ 200 MHz para cristales de GAW3,. El acoplo debe com-
pararse con el tiempo de decoherencia (73) de las moléculas que normalmente se mide en
cristales donde las interacciones dipolares y la presencia de espines nucleares disminuyen
enormemente T5. Atn asi, se han obtenido valores muy prometedores del orden de Ty ~ 10
us en condiciones no-ideales. Esto hace pensar que los tiempos de decoherencia de moléculas
aisladas podrian alcanzar facilmente el rango de los milisegundos como, de hecho, ocurre en
defectos nitrégeno-vacante en diamante. De esta manera, el régimen de acoplo fuerte, i.e.,
g/2m ~ 50 kHz > 1/T, ~ 1 kHz, serfa alcanzable usando moléculas individuales. Por otra
parte, el GdAW3o es enormemente interesantes porque también podria albergar un qudit, es
decir, tres qubits independientes [46]. Ademas, esta molécula presenta una elevada entropia
magnética, lo que la convierte en una excelente candidata para refrigeracion magnética de
muy baja temperatura integrada en chips [71].

La segunda familia de SIMs que revisaremos consistia, realmente, en dos iones magné-
ticos acoplados formando un dimero. Buscabamos un buen candidato para formar puertas
cuanticas o qugates de dos espines. Para ello, necesitdbamos dos qubits de espin diferen-
ciados y con cierta interaccion entre ellos. Una de las puertas logicas més practicas es la
version cuantica de la puerta NOT controlada o CNOT. Esta, junto con las puertas de un
solo qubit rotacion (R) y Hadamard (H) forman un conjunto universal de qugates, capaces
de ejecutar cualquier operacion cuantica. La puerta CNOT invierte el estado de un qubit
(diana) en funcion del estado del otro qubit (control). Su implementacion requeria anadir
un requisito mas a nuestro dimero: la asimetria. Esto es complicado en la practica ya que la
naturaleza tiende a favorecer la simetria. En colaboracion con el Departamento de Quimica

Inorganica de la Universidad de Barcelona pudimos estudiar un dimero de iones Dy en el
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Figura 23: a: Molécula de Dy, los qubits tienen ejes de anisotropia magnética no colineares. El esquema
de niveles de energia muestra un ejemplo para operar la molécula como puerta CNOT cuantica. Para
campos de polarizacion Byes = 0,28 T y, usando fotones de la banda-X, es posible inducir la transicion
|01) — |00) mientras que las otras quedan prohibidas. En el inset se muestra una imagen 6ptica del proceso
de deposito Dip Pen de moléculas de Dy, en el interior de la bobina captora del microSQUID junto con
una imagen AFM de la muestra resultante. b: Medidas de susceptibilidad ac vs T realizadas para una
muestra macroscopica y el deposito molecular fabricado por Dip Pen. Las medidas de AFM sobre este
altimo muestran que la altura maxima de la capa corresponde a 5 moléculas. Las medidas de x'(f) y x”(f)

obtenidas con la muestra cristalina y la capa molecular son formalmente idénticas.

que es posible combinar dos entornos de coordinacion bien distintos (ver Fig. ) Esto
hace que los espines exhiban anisotropias magnéticas diferentes dando lugar a un espectro
de excitaciones anarmonico. De esta manera, es posible seleccionar una transicién particu-
lar combinando un campo de polarizacion con la elecciéon de la energia de la radiacion. Por
ejemplo, para Bp;,s = 0,28 T y usando fotones de la banda-X, i.e., 9.7 GHz, seria posible
inducir una tnica transicion que deja intacto al qubit control e invierte el qubit diana si y
solo si el qubit control esté en estado |0) (ver esquema en la Fig. 23h).

El dimero Dys fue estudiado en detalle con nuestros microsusceptometros SQUID usan-

do dos tipos de muestras: cristales macroscopicos adheridos a la superficie del sensor me-
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diante grasa Apiezon y capas moleculares depositadas en superficie mediante Dip Pen en
colaboracién con miembros de nuestro instituto. Las muestras masivas sirvieron, en primer
lugar, para determinar con precision la asimetria de la molécula a través de medidas de
susceptibilidad de equilibrio a muy bajas temperaturas [64]. En una segunda etapa, pudo
comprobarse como las propiedades del Dy, se mantienen intactas al ser depositados en
superficie. Para ello se us6 la muestra que contenia, tan solo, 5 capas moleculares de Dy,
como puede verse en las medidas AFM mostradas en la Fig. [23p. Las medidas de susceptibi-
lidad ac realizadas fueron formalmente idénticas a los datos de x'(f) y x”(f) obtenidos con
el monocristal (ver Fig. [23p). Estos experimentos demuestran la viabilidad de estructuras

para computacion cudntica basadas en iones moleculares en superficie.

6. Perspectiva

Hemos repasado la teoria detras del funcionamiento de los sensores nanoSQUID para
poder entender su (todavia) escaso uso practico en el estudio de magnetismo en la nanoes-
cala. Hemos repasado también en detalle los ejemplos més relevantes de sensores y medidas
experimentales en los que he tenido la suerte de participar. Espero que el enorme potencial
de esta técnica haya quedado claro y que este trabajo sirva para que otros investigadores
la conozcan y la apliquen. Todavia queda mucho por hacer en este campo. Seria especial-
mente deseable explotar las capacidades de los sensores SQUID para operar en un amplio
ancho de banda que cubre desde el dc hasta el THz. Esto daria acceso al estudio de todo
tipo de procesos magnéticos: dc (inversion magnética asistida por fluctuaciones térmicas),
mili-microsegundos (velocidad actual de las cabezas lectoras magnéticas inductivas, tasas
de relajacion en espines moleculares y efecto tinel), nano - 100 picosegundos (frecuencias
caracteristicas de excitaciones magnéticas y procesos de relajacion) hasta los picosegundos
(ondas de espin o dindmica inducida por laser). Existen distintas aproximaciones dirigidas a
este objetivo. Especialmente interesantes son la lectura dispersiva de sensores nanoSQUID,
las técnicas estroboscopicas basadas en la transicion del dispositivo al estado disipativo o
el acoplo directo de anillos nanoSQUID a circuitos de radiofrecuencia. Todas estas técnicas
requerirdn de un importante esfuerzo para hacerlas accesibles a la comunidad cientifica

general y asi poder sacar el maximo partido de la magnetometria y susceptometria nanoS-
QUID.
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7. APENDICE: Otras aplicaciones del efecto Josephson

Este articulo se ha centrado en el uso del efecto Josephson para hacer detecciéon ultra-
sensible de banda ancha de pequenas poblaciones de espines y nanoparticulas magnéticas.
En este apéndice repasaremos cuatro propiedades peculiares del efecto Josephson y sus
aplicaciones: el efecto Josephson ac, la fuerte no-linealidad de la inductancia Josephson,
la posibilidad de modular esta inductancia eléctricamente y la existencia de transporte

coherente de electrones desapareados.

7.1.  La union Josephson irradiada: el patron del Voltio

El modelo RCSJ nos puede ayudar a comprender el comportamiento de una unién
Josephson sometida a una excitacion ac (en voltaje o en corriente). Nos centraremos en el
caso de una unién sobreamortiguada (8. < 1) que se polariza con una corriente alterna
sobre un nivel dc que aumenta desde cero, i.e., [ = I4.+1,.senw,.t, donde I,. es la amplitud
de la modulacién. Podemos imaginar cémo el potencial ondulado inclinado oscila también
entre dos valores correspondientes a [ = Iy + I, e I = Iy — I, (ver inset en la Fig.
24k). Para valores de la corriente tal que Iy, + I, < Iy, la fase permanece atrapada en un
minimo del potencial y el voltaje resultante es V' = 0. Pensemos en lo que sucede en el
momento en el que 4.+ 1,. > Iy. Bajo estas circunstancias, la particula quedara atrapada o
se deslizara de manera alterna durante el periodo de oscilacion T, = 27 /w,.. Habra valores
particulares de V' donde el movimiento de la particula se sincronizara con la modulacion
sen wgt, haciendo que la particula salte de un minimo metaestable al siguiente (0 = 27)
en cada periodo de oscilacion (0t = T,.). Es decir, el cambio de fase serd precisamente:

. Op 27 27TV
= — = = wac = — V.
T T T ®,

Conforme aumente la corriente 4., la particula serd capaz de saltar sucesivos pozos de

potencial. Podemos calcular el voltaje promedio para el caso general en el que la particula

salta n pozos:
(I)O fac

V, =n—wge

or e = "483,6 GHz/mV '

Para estos valores de V,, el movimiento de la particula esta sincronizado con la corriente

de polarizaciéon ac. Esta sincronizacién no ocurre para un tnico valor de Iy sino durante
un intervalo de la variacion de I4.. La amplitud I,. determina el tamano de este intervalo

haciéndolo oscilar al aumentar /..
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a b

Figura 24: Caracteristicas IVC para una unién irradiada con microondas en régimen sobreamortiguado
g
(a) y subamortiguado (b). El inset en el panel a muestra la modulacion del potencial ondulado inclinado

bajo corriente alterna.

Este comportamiento resulta en la aparicién de una serie de escalones en voltaje (ver
Fig. ) conocidos como escalones de Shapiro que son enormemente ttiles en metrologia
[102], TT8]. Se suelen utilizar series de cientos de uniones Josephson sin resistencia de carga
operadas en el limite subamortiguado (f¢ > 1, i.e., w. > w,) que producen curvas IVC
histeréticas donde los saltos de Shapiro cruzan el eje I = 0 (ver Fig. 24b). En este caso,
conviene ser cuidadosos con la eleccion de la frecuencia. Para obtener saltos de Shapiro
estables en el caso subamortiguado, es necesario que w,. > w,. También habra un limite
superior a la frecuencia ya que valores crecientes de w,. requieren valores crecientes de I,..
Esto es asi debido a que la capacidad caracteristica de la uniéon actia como un cortocircuito
para frecuencias demasiado elevadas. El hecho de que V,, dependa solo de constantes funda-
mentales y de la frecuencia de excitacion (que puede conocerse con muchisima precision),

convierte a la uniéon Josephson en un estupendo estandar del Voltio.

7.2.  Efectos cudnticos en circuitos Josephson: los qubits superconductores

El efecto Josephson es una manifestacion macroscopica de la naturaleza cuéntica de la
superconductividad. Existen ademés otros efectos, llamados efectos cuénticos secundarios,
que surgen de la naturaleza cuantica de los circuitos eléctricos en si mismos. Estos efectos
solo son observables a muy bajas temperaturas, cuando la energia térmica es menor que la
separacion entre niveles. Debido a la anarmonicidad del espectro energético de un circuito
Josephson y, trabajando a temperaturas lo suficientemente bajas, es posible observar y

explotar la cuantizaciéon de los niveles de energia. Esto ha dado lugar al desarrollo de
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qubits superconductores.

El Hamiltoniano de un circuito cuéntico cuenta con una parte cinética K y otra po-
tencial U. La energia cinética se identifica con la energia de carga en un condensador. Es
decir, la energia de la carga extra en un electrodo del condensador con respecto al otro,
debido a la existencia de una diferencia de potencial (V' = @/C'). Consideremos una union
Josephson subamortiguada con corriente de polarizaciéon I = 0. Cuando introdujimos el
modelo RCSJ vimos que este circuito equivale a considerar una particula de masa equi-
valente m = (h/2¢)?C' atrapada en el minimo de un potencial U; = E (1 — cosd). Asi,

escribimos la energia cinética como:

2

_ 1 2 _ Q2 _ h 2 1 b
k= 2CV 20 <2eQ> 2(h/2¢)2C ~ 2M

Podemos identificar facilmente el operador momento como (%/2¢)@ lo que nos permite

hacer el cambio de notacion:

h 0
- ih—
297 g5
Finalmente, el Hamiltoniano de una simple unién Josephson queda:
92
(36) H= —4EC@ + Ejo(1 — cosd),
con Ec = €2/2C la energia de carga de la unién. De aqui, se deducen las relaciones de
conmutacion:
h )
(37) 5,—Q| =ih, obien, |-—25,Q| = ih.
2e 2

Es decir, la fase (o flujo) y la carga son variables conjugadas igual que la posicion y el
momento o la energia y el tiempo.

En vista del Hamiltoniano [36| podemos identificar dos regimenes.
Régimen de fase E. < Ejq

En el régimen de fase predomina el término cos¢. La minimizacién de este término se
consigue cuando la fase se aproxima a ¢ = 27n, quedando fija y bien definida en un minimo
del potencial ondulado. Esto, inevitablemente, lleva a una gran indefinicion en la carga (ver

eq. |37). Esto se entiende también intuitivamente fijaindonos en que la energia de carga es
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muy baja, es decir, los pares de Cooper pueden fluctuar facilmente entre ambos electrodos
superconductores.

En ausencia de corriente de polarizacion, la particula se encuentra atrapada en un
pozo sinusoidal. En primera aproximacion, podemos sustituir este potencial U; por una
funcién parabolica. Esto resulta en una serie de niveles equiespaciados como en un oscilador
arménico B, = hw,(n + 3), donde, recordemos, hw, = h\/% = /SE-Ej. Estos niveles
corresponden a la particula oscilando con distintos valores cuantizados de la amplitud.
Ademas, la altura del potencial es 2F ;3 > E.. Es decir, se tiene que la altura del potencial
es mucho mayor que la separacion entre niveles, ie., 2F;y > hw,. En una unién tipica
de Nb/Al-AlO,/Nb (donde la densidad de corriente critica es ~ 100 — 1000 A/cm? y la
capacitancia por unidad de drea es 107° F/cm?) la separacion de niveles expresada en grados
kelvin es v/8EcEj9/ks ~ 1 K. Es decir, trabajando con uniones Josephson a temperaturas
de helio liquido, tenemos que la separaciéon de niveles cuanticos es mucho menor que la
altura del potencial y que la temperatura, con lo que la descripcion clésica que hemos

hecho hasta ahora sera suficiente.

aC Cs
VN, —1
ok C, Eio
e ol -
cl Ejo Eyol ] C C
'—
Dyt Vg
10y 1Ly
A 10)+12)
s L/
10y, TO-IBN |0y __19-1n) | V8o
1/2 D/D, 0 1 CV,/2e
a b c d

Figura 25: Representacion esquemética de distintos tipos de qubits basados en uniones Josephson y
sus respectivos niveles de energia. a: Union Josephson polarizada en corriente o qubit de fase. b: Anillo
superconductor interrumpido por tres uniones Josephson o qubit de flujo. c¢: Isla superconductora (caja de
pares de Cooper) acoplada capacitivamente a una fuente de voltaje o qubit de carga. d: Caja de pares de

Cooper cortocircuitada por un capacitor o qubit transmon.

Sin embargo, también es posible explotar la naturaleza cuantica y anarmonica de la

uniéon Josephson simplemente polarizandola con una corriente muy proxima a la corriente
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critica (ver Fig. ) De esta manera, la altura del potencial AU; ~ Fjo(4v/2/3)(1 —
I/1,)*? se reduce considerablemente, haciéndose comparable a la separacion entre niveles
hw,; = 8EcE (1 — I?/12)Y/*. En uniones tipicas de Nb/Al-AlO, /Nb con dimensiones
laterales de 1—5 pm se obtiene E;o/h ~ 10*—10* GHz y E./h ~ 1072—10~! GHz. Es decir,
polarizando la union con corrientes I /Iy ~ 0,95—0,99, obtenemos fiw, ; ~ 10 GHz con unos
AU /hw,; ~ 3 —>5 niveles dentro del pozo de potencial. Ademés, con esto conseguimos que
la fase quede muy proxima al valor § ~ nm/2 y que, por tanto, la inductancia Josephson
efectiva dependa muy fuertemente de §. En este caso, la forma del potencial U; se aleja
mucho de un potencial cuadratico con lo que la anarmonicidad se maximiza. Esto resulta en
niveles de energia bien diferenciados lo que nos permite operar la unién como un sistema de
dos niveles (qubit de fase [70]), con la corriente de polarizacién como parametro de control.

Una version mas sofisticada del qubit de fase es el qubit de flujo [85], que también opera
en el régimen F,. < Fjy. Un qubit de flujo consiste en un anillo superconductor interrum-
pido por una unién Josephson o, en una version mejorada, tres uniones Josephson (ver
Fig. ) Dos de estas uniones son nominalmente idénticas mientras que la tercera es mas
pequena, resultando en una energia Josephson aFjy y capacidad aC, donde 0,5 < a < 1.
Las diferencias de fase en las tres uniones estan ligadas por la condicién de cuantizacion
del flujo, lo que permite expresar el potencial en funcién de dos diferencias de fase efectivas
d+ = (61 £ 02)/2, eliminando la dependencia de d3. Haciendo esto para ®.,; = Py/2, se
observa que el potencial bidimensional tiene forma de “cartén de huevos” cuando lo repre-
sentamos en funciéon de 6, y d_. Para el caso §, = d_, U; toma la forma de un doble pozo
con minimos degenerados que corresponden a los estados clasicos de corriente circulante a
derechas o a izquierdas. En el punto de degeneracion ®.,; = ®(/2, el efecto tunel cuantico
entre estados a ambos lados de la barrera resulta en la ruptura de la degeneracion. Se abre
un gap de energia A que separa el estado de superposicion simétrica de corrientes circulan-
tes y el estado de superposicion antisimétrica (estados tipo gato de Schrodinger, también
llamados sweet points). Estos estados forman un sistema de dos niveles muy conveniente,
ya que la derivada de la energia es nula en el punto de degeneracion, aumentando la in-
sensibilidad del qubit frente al ruido. En este tipo de qubits, el flujo externo actia como

parametro de control.

Régimen de carga E. > FEjq
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Cuando el tamafio de la unién Josephson se reduce a la escala nanométrica (dimensiones
laterales ~ 100 nm), la energia de carga es mayor que la energia de acoplo Josephson entre
los dos electrodos. Bajo estas circunstancias, el termino dominante es 9/0§. Es decir, en
este régimen, la minimizacion de la energia implica una funcién de onda constante en
fase 0. Ademas, todos los valores de la fase seran igualmente probables lo que nos lleva
a una situaciéon con una gran indefiniciéon en la fase. Como consecuencia, el nimero de
pares de Cooper en los electrodos superoconductores estard bien definido. Operando a
bajas temperaturas kgl' < E¢ y usando uniones con resistencia mayor que el cuanto de
resistencia Rg = h/e* =~ 26 kQ, el sistema se encontrara en el régimen de bloqueo de
Coulomb. Es decir, los pares de Cooper atravesaran la barrera de uno en uno.

En esta idea se basan los qubits de carga o Cooper Pair Boz [15] (ver Fig. 25k). Estos
qubits consisten en una pequena isla superconductora unida mediante una unién Josephson
a un reservorio superconductor. El tamano reducido de esta isla hace que la introducciéon o
extraccion de pares de Cooper individuales se traduzca en cambios de energia apreciables.
Ademas, la uniéon se polariza en voltaje mediante un condensador. Este voltaje sirve como
parametro de control. Normalmente se usa un valor que permite trabajar en el punto de
de degeneracion o sweet point. Gracias al acoplo Josephson, la degeneracion clasica de los
estados con cero y un par de Cooper se rompe. Se abre asi un gap A entre los estados
correspondientes a las combinaciones simétrica y antisimétrica que representan los estados
del qubit de carga. Tipicamente, se emplean uniones con éareas de ~ 100 x 100 nm? (C' ~
fF), resultando en Ejo/h ~ E./h ~ A/h ~ 10 GHz.

Este tipo de qubits es muy sensible a pequenas fluctuaciones de carga, como las produci-
das por la presencia de electrones desapareados o cuasiparticulas. Para evitar este problema
se introdujo el transmon [54] (del inglés, transmission line shunted plasma oscillation qu-
bit). El transmon es un qubit de carga operado en régimen E. < Fjy. Esto se consigue
disminuyendo la energia de carga por medio de un condensador (interdigital) acoplado en
paralelo a la union (ver Fig. [25[1), alcanzando valores tipicos de E./E o = 50. Este aumento
de la energia de acoplo entre estados de carga distinta hace que el desdoblamiento de niveles
entre las funciones de onda simétrica y antisimétrica se haga independiente del voltaje de

control e insensible al ruido de carga.
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7.8.  La inductancia no lineal de la union Josephson: amplificadores paramétricos

Un nino columpiandose en el parque mueve su cuerpo adelante y atras para ampliar el
balanceo. Este movimiento tiene como consecuencia la variacion de su centro de masas y, por
tanto, de la frecuencia caracteristica del columpio. El nino hace este movimiento al doble de
la frecuencia natural del columpio consiguiendo asi amplificacién paramétrica de la amplitud
de su oscilacion. Cualquier resonador que permite transitar energia entre variables (e.g.,
momento y velocidad o campo eléctrico y magnético) y, cuya frecuencia caracteristica puede
ser variada mediante un parametro externo, es capaz de producir amplificacién paramétrica.

Nos fijamos ahora en un resonador LC' ideal. La energia transita entre el condensador y
el inductor a la frecuencia caracteristica del circuito wyc = \/%70 Si anadimos disipaciéon en
forma de un resistor R en serie, mantendremos intacta la frecuencia caracteristica pero la
amplitud de oscilacion disminuira con el tiempo, segin la tasa de amortiguamiento x. Esto
puede cuantificarse con el factor de calidad del resonador Q = “£¢ = Zt&. Aqui, BV es
el ancho de banda, i.e., la anchura en frecuencia del maximo de la resonancia en potencia
a media altura (1/4/2 en corriente). Un inductor o un capacitor modulable permitirian,
por tanto, realizar amplificacion paramétrica usando circuitos LC'. De hecho, los prime-
ros amplificadores paramétricos electronicos se basaron en el uso de diodos de capacidad
variable (varactores). Mas recientemente, el auge de las tecnologias cuanticas ha revivi-
do la necesidad de realizar amplificacién en el limite cuéntico. Ademés, los amplificadores
deben colocarse lo més cerca posible de circuitos cuénticos superconductores operados a
unos pocos milikelvin, donde la potencia de un refrigerador de diluciéon es capaz de disipar
solamente unos pocos pW. Para superar estos obstaculos, nacen los amplificadores paramé-
tricos basados en uniones Josephson (JPA, del inglés, Josephson Parametric Amplifier) [5].
Estos dispositivos proporcionan ganancias modestas de 10 — 20 dB pero lo hacen a minima
potencia y, lo que es més importante, sin anadir ruido a la senal. Tedéricamente, un JPA
anade el ruido equivalente a 1/2 foton (de energia Aw). En la practica, las pérdidas entre
el circuito y el JPA aumentan esta cantidad hasta 1 — 4 fotones. Este nimero se debe com-
parar con el ruido introducido por amplificadores de estado solido basados en transistores
de alta movilidad de electrones (HEMT, del inglés, High Electron Mobility Transistor) que
asciende a mas de 20 fotones. Considerando que las senales que se obtienen de circuitos
cuanticos superconductores son de tan solo unos pocos fotones, se comprende facilmente la

importancia del JPA y sus variantes.
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En la Seccion 2] vimos que una uniéon Josephson es un inductor no lineal dependiente

de la corriente:
L o _ L o
cos 0 ,/1_]2/1'3’

con Ljy = ;?0. Cuando I < Iy, esta relacion se reduce a Ly (I) & Ljo(1+3(1/1y)?), donde

(38) L;y(I)=

se evidencia la relacion cuadratica L;(I) oc I%. Si conectamos dos uniones Josephson en
paralelo obtendremos una inductancia dependiente del flujo magnético (ver Fig. ) Si

nos centramos en el caso I < I y, considerando que la inductancia del anillo es mucho

menor que la inductancia Josephson (i.e., 8, = %LLJO < 1), obtenemos:
L
(39) Lso(®) = -

2 ‘cos (%)‘

Asumiendo una polarizacion en flujo de ®4./Py = 1/4 y variaciones pequenas del flujo
ac & < P, la eq. se puede aproximar a Lgg(®) &~ Ljo/v2(1 + 7d/®y), donde se
evidencia la relacion lineal Lgg(®) oc ®. Estas dos ecuaciones nos revelan el potencial de
las uniones Josephson para producir amplificadores paramétricos criogénicos.

La Fig. 26b muestra un esquema basico de un JPA operado en reflexion. Una linea
de transmision se conecta directamente (o bien capacitivamente o inductivamente) a un
resonador LC' donde el inductor es sustituido por un SQUID. En ausencia de modulacion,
este circuito tiene una frecuencia caracteristica f sintonizable mediante un flujo. Es decir,
fo(®) puede afinarse utilizando un flujo de acoplado al SQUID, proporcionando mucha
flexibilidad (ver Fig. [26p). La sefial que se desea amplificar (f;) se introduce por la linea de
transmision. La modulacion de la inductancia Josephson se consigue mediante una senal de
bombeo (f,) en forma de flujo magnético ac que atraviesa el anillo SQUID. Si la senal f
coincide con fy y bombeamos exactamente al doble de la frecuencia de resonancia, i.e., f, =
2fo, la energia sera transferida entre f, y f,, amplificando esta tltima (o deamplificando).
Es facil comprender que este proceso depende fuertemente de la fase entre fs y f, ya que
solo se obtiene amplificacion si el bombeo tiene lugar en el momento adecuado. Esto puede
entenderse si imaginamos el proceso de amplificacion como una modulacién periddica del
potencial de energia magnética en el inductor Uy (t) = I*Lgq(t)/2. Tal y como se representa
en la Fig. 26k, la amplitud de oscilacion de una particula atrapada en dicho potencial se

aumenta si la inductancia comienza a crecer justo en el punto de maxima carga en el
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Figura 26: a: El flujo magnético que atraviesa un anillo SQUID permite modular su corriente critica
I.(®) y su inductancia efectiva Lgg(®). Cuando este elemento se coloca en paralelo a un condensador, se
obtiene un resonador de frecuencia fo(®) modulable. b: Esquema basico de un amplificador paramétrico
Josephson basado en modulacion de flujo (dos puertos). En un proceso de mezcla de tres ondas se bombea
aproximadamente al doble de la frecuencia caracteristica f, ~ 2fy. Un flujo magnético dc se utiliza para
afinar fy. Una alternativa seria utilizar una union simple atravesada por una corriente que modula su
inductancia L (I) oc I?. Esta dependencia cuadratica permite hacer amplificacién paramétrica bombeando
a la frecuencia caracteristica f, ~ fo en un proceso de mezcla de cuatro ondas. c: Esquema basico de
amplificacién paramétrica en un potencial cuadratico. La energia se intercambia entre la componente
cinética y la componente potencial que se modula al doble de la frecuencia caracteristica, consiguiendo

la amplificacion de la amplitud de oscilacion.

capacitor (energfa cinética maxima, i.e., particula en el fondo del potencial). El méximo de
la inductancia debe corresponder al punto de minima carga en el capacitor (energia cinética
minima).

Existen infinidad de variaciones de este esquema fundamental que acabamos de pre-
sentar, denominado amplificador paramétrico degenerado coherente en fase. Cuando f, no
es exactamente igual a fy sino que se encuentra dentro de su ancho de banda, el circuito
también permite amplificar la senal, con la aparicién extra de una banda lateral amplificada
(denominada idler). La condicién para obtener amplificacién es, en este caso, f, = fs+ fi.

Este esquema no es coherente en fase y resulta en amplificacion de ambas cuadraturas con
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un ruido equivalente anadido de 1/2 foton. La ventaja del JPA coherente en fase es que
fs = fi; de manera que las fluctuaciones de ruido en ambas sefiales estan correlacionadas
y se pueden hacer interferir destructivamente. Con esto se logra introducir cero fotones de
ruido en la senal, con la desventaja de poder amplificar solamente una cuadratura (e.g., la
fase) y de requerir una electronica méas elaborada para garantizar coherencia de fase entre
fo ¥y Is-

El uso de JPA estda muy extendido pero sufre de varias desventajas. La primera es
su operaciéon en modo reflexiéon que obliga al uso de circuladores criogénicos. Ademas, la
potencia de entrada esté enormemente limitada (< —110 dB) por el uso de uniones Joseph-
son. Por tltimo, el ancho de banda es enormemente reducido alcanzando solo unos pocos
~ 10 MHz. Para aliviar estos problemas, recientemente se han introducido los llamados
Josephson traveling-wave parametric amplifier. Estos consisten en una linea de transmision
altamente no-lineal, lo que se consigue utilizando un elevado ntimero de uniones Josephson
en serie. Estos amplificadores son més complicados de disenar y fabricar pero tienen otras
importantes ventajas como la direccionalidad (lo que permite evitar el uso de circuladores),
la potencia de entrada es ligeramente mayor que los JPA y, lo que es mas importante el

ancho de banda alcanza varios GHz.

7.4. FEl término cosd: caloritronica coherente

En su derivacion original, Josephson utilizé el formalismo del Hamiltoniano de trans-
ferencia para calcular la corriente tinel en una unién débil tipo SIS. Esta aproximacion
utiliza una matriz de transicion para calcular las probabilidades de creacion/destruccion
de portadores de carga a ambos lados de la barrera, es decir, es una teoria microscopica.
Josephson obtuvo que la corriente que atraviesa una uniéon débil polarizada en voltaje V' a

temperatura T tiene tres contribuciones [118]:
(40) I(V,T,t) = I,(V.T)+ 1;(V,T)send(t) + I, (V,T) cos (t).

Aqui, I, es la corriente de electrones desapareados o cuasiparticulas. Este término es una
corriente continua y disipativa que se anula para valores de voltaje dentro del gap, i.e.,
V| < 2A/e. El segundo término es la supercorriente o corriente de pares de Cooper no
disipativa que ya hemos visto. I;(V,T) depende del voltaje aplicado a la unién, exhibiendo

una singularidad para |V| = 2A/e llamada pico de Riedel. Esta corriente es distinta de
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Figura 27: Transporte de calor en uniones Josephson. La figura muestra la version térmica de un SQUID
(a) y una union Josephson alargada (b). En la parte superior se ven las im4genes SEM de los dispositivos
junto con el esquema eléctrico de medida. En la parte inferior vemos los patrones de difraccién térmicos

de ambas estructuras.

cero incluso para V = 0 cuando I;(0,T) = Iy, i.e., la corriente critica de la uniéon Joseph-
son. Finalmente, el tercer término es bastante especial. Al igual que I,,, I; se anula para
valores de voltaje dentro del gap, i.e., |V| < 2A/e. También implica transporte de cuasi-
particulas, es decir, es una componente de corriente disipativa. Al mismo tiempo depende
de la densidad de estados de los pares de Cooper y de la diferencia de fase invariante de
gauge a ambos lados de la barrera (). Este término se interpreta como la componente de
cuasiparticulas que atraviesan la barrera producto de la creacion/destruccion de pares de
Cooper. Por este motivo, conserva cierta coherencia de fase. La observacion experimental
de I; (y su signo) no estaba de acuerdo con las previsiones teoricas por lo que fue objeto
de mucha controversia cayendo posteriormente en el olvido.

En un experimento reciente [35], [69], pudimos observar la existencia de un efecto inti-
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mamente relacionado con el término cosd. En concreto, utilizamos el calor disipado por
las corrientes de cuasiparticulas en uniones Josephson. Para ello, fabricamos la version tér-
mica de un SQUID convencional y de una unién Josephson alargada y fuimos capaces de
observar la modulacion de la corriente de calor @ que viene dada, respectivamente, por las

siguientes ecuaciones:

@ =20, - 21| cos (37)]
Q=Qu - Q| (2|

A diferencia del término I;, la componente Q; no se anula para V = 0 y es, por tanto,
observable en un experimento en el cual la unién Josephson es polarizada en temperatura.
Ademas, el signo de @; implica que una pequeiia porcion de la corriente de calor se transmite
del foco caliente al foco frio.

En el experimento, conectamos los dispositivos a un electrodo de temperatura conocida
(source) y a otro electrodo (drain) cuya temperatura se determiné in-situ utilizando ter-
mometros basados en uniones NIS (metal normal - aislante - superconductor). En el caso
del SQUID térmico, observamos una modulacién de la temperatura resultante en el drain
tipo Ty o< | cos(m®/Pg)|, con & el flujo magnético que atraviesa el anillo. En el caso de la
union Josephson larga, se obtuvo un patréon de difraccion muy similar al conocido patrén
de Fraunhofer que resulta cuando la luz difracta por una rendija (T, o [sinc(m®/®g)|, con
® el flujo magnético que atraviesa la union). Estos experimentos sirvieron para demostrar
el potencial de los circuitos Josephson para controlar el transporte de calor a temperaturas

criogénicas y dieron lugar al nacimiento de la caloritronica coherente [31].
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