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Resumo

A deteccdo eletrbnica eficaz de corrente polarizada em spin se mantém um
importante desafio na spintrdbnica com semicondutores. Dentre as estratégias de
abordagem desse tema se destaca a utilizagdo da deteccdo Optica das correntes
polarizadas em spin através de dispositivos emissores de luz com estrutura diodo,
denominados Spin-LED. De acordo com as regras de sele¢do Opticas, a eficiéncia da
emissdo de luz polarizada nesses dispositivos depende da magnetizacdo do eletrodo
ferromagnético injetor ser paralela ao eixo de quantizacdo do poc¢o quantico imerso no
diodo formador do dispositivo. Neste trabalho é descrito e discutido o desenvolvimento de
um dispositivo emissor de luz na faixa do infravermelho préximo fabricado a partir de uma
heteroestrutura semicondutora do tipo GaAs/AlGaAs, cuja operacdo dispensa a
necessidade de aplicacdo de um campo magnético externo. Isso foi obtido através da
otimizacdo do estado remanente de um eletrodo ferromagnético injetor com anisotropia
magnética perpendicular. Os eletrodos ferromagnéticos foram desenvolvidos utilizando a
técnica de pulverizacdo catédica. Eles consistem de sistemas de multicamadas Co/Ni,
Co/Pt e CoFeB/Pt, integrados a heteroestrutura semicondutora através de uma camada de
MgO que atua como uma barreira tinel entre o ferromagneto e o semicondutor. Um estudo
preliminar foi realizado para obter multicamadas constituidas de bicamadas formadas por
Co ou CoFeB e um metal Ni ou Pt, com espessuras x e y, respectivamente, repetidas Z
vezes. Esses estudos foram realizados sobre substratos de SiO, amorfo recobertos por
uma camada buffer de Pt de 20 nm de espessura. Para se obter a anisotropia magnética
perpendicular foram variadas as espessuras x e y das camadas, bem como o numero de
repeticbes Z. A caracterizagdo magnética foi realizada através de microscopia de forca
magnética, magnetometria de gradiente de for¢a alternante e magnetometria SQUID.
Analises de microscopia eletrénica de transmissdo em sec¢do transversal foram usadas para
calibrar as espessuras e confirmar a modulacao quimica dos depdsitos nas multicamadas.
Esses resultados experimentais ndo indicam a formacédo de ligas nas interfaces. Diversas
espessuras da camada buffer e tipos diferentes de substratos foram usados tendo em vista
a obtencao de propriedades fisicas favoraveis a maior eficiéncia dos dispositivos Spin-LED.
Dispositivos completos foram fabricados usando multicamadas Co/Pt com camadas buffer

de Pt de 0,4 e 0,6 nm de espessura. Medidas de eletroluminescéncia revelaram que



dispositivos com camada buffer de Pt com 0,4 nm de espessura apresentam uma emissao
com polarizacdo da luz de aproximadamente 1,5 %, com a aplicacdo de um campo
magnético de 500 Oe, a temperatura de 20 K. Os dispositivos com camadas buffer de Pt
com espessura de 0,6 nm ndo apresentaram polarizacdo da luz, provavelmente devido a
camada de Pt ndo estar totalmente polarizada magneticamente. Dispositivos com uma fina
camada de Fe de 0,3 nm de espessura entre a camada de MgO e a camada buffer de Pt de
0,6 nm exibiram anisotropia perperpendicular ao plano e apresentam uma polarizacdo da
luz de 3,5 % sem a aplicacdo de campo magnético externo, a temperatura de 20 K,
mostrando a possibilidade de se fabricar dispositivos Spin-LED sem a aplicagdo de um
campo magnético externo. Os resultados deste trabalho mostram também que, além dos
dispositivos Spin-LED, dispositivos como o VCSEL (Vertical-Cavity Surface-Emitting Lasers)

podem ser desenvolvidos, abrindo um leque para outras aplicacdes tecnoldgicas.



Abstract

The efficient detection of a spin polarized current injected into semiconductors is
presently one of the great challenges in spintronics. One way to attack this subject is the
usage of optical detection for example through Spin-LED devices. According to the
spectroscopic selection rules, the spin injection must occur from a planar electrode with out-
of-plane magnetization to connect the light circular polarization with the spin polarized
current. In this work, we describe the development of a near-infrared Spin-LED device,
based on AlGaAs/GaAs semiconductors, whose operation does not require the application
of an external magnetic field. This was attained from the spin injection by ferromagnetic
electrodes with perpendicular magnetic anisotropy, which are integrated to the
semiconductor structure through a MgO tunnel barrier layer. Ferromagnetic electrodes
consisting of Co/Ni, Co/Pt and CoFeB/Pt multilayers were developed using a magnetron
sputtering deposition system. Preliminary studies were developed by growing the multilayers
onto amorphous SiO, substrates using a 20nm-thick Pt buffer layer. 10nm-thick Au capping
layer was used to protect the structures during ex situ analyses. The multilayers were
fabricated by alternating deposition layers of Co or CoFeB and Ni or Pt a certain number of
times. In order to obtain the higher as possible out-of-plane remanent magnetization, the
thicknesses of individual layers of the bilayers as well as their repetition number were varied.
Magnetic characterizations were performed by using an alternating gradient force
magnetometer, cross-checked by a SQUID magnetometer. The crystalline structure and
texture were investigated by transmission electron microscopy analyses, which have also
confirmed the layer thicknesses and periodicity of the chemical modulation with no
evidences of alloys formation. Both the total thickness of the multilayer and thickness of Pt
buffer layer were varied, but kept as thinnest as possible. The first, to allow passage
polarized light generated in the cavity semiconductor device and the second because Pt
tends to inhibit the spin polarization of the electrical current injected into the semiconductor.
Prototypes of Spin-LED devices were made with Co/Pt multilayers exhibiting perpendicular
magnetic anisotropy with Pt buffer layers with thicknesses of 0,4 and 0,6 nm. Polarization-
resolved electroluminescence experiments were carried out as a function of the
temperature. For Pt buffer layer of 0,4 nm, a polarization light ratio of 1,5 % was obtained.

No polarization was found for devices with Pt buffer layer of 0,6 nm.



These results imply that a ferromagnetic interface between injector/tunnel barrier is
crucial to attain an efficient electrical injection of spin. Another device was made with a
0.3nm-thick Fe layer placed between the Pt 0,6 nm buffer layer and the MgO tunnel barrier.
A polarization light ratio of 3,5 % was then obtained, demonstrating the feasibility to
fabricate Spin-LED devices without applying an external magnetic field. The results of this
work encourage the developement of others interesting devices such as vertical-cavity

surface-emitting lasers that have a broader range of technological applications.



Resumeé

L’injection et la détection électrique d’'un courant polarisé en spin dans des matériaux
semi-conducteur sont un des défis actuels de la spintronique. La voix la plus classique
consiste a utiliser des matériaux ferromagnétiques comme injecteur et détecteur. Les
difficultés sont essentiellement liées a I'adaptation de la résistance d'interface entre le
matériau semi-conducteur et le matériau métallique. D’une part la résistance d’interface doit
étre suffisamment importante pour éviter la dépolarisation compléte du courant dans le
matériau ferromagnétique et d’autre part suffisamment faible pour permettre de détecter les
porteurs avant qu'ils ne relaxent pas leur spin (le temps de relaxation de spin doit étre
supérieur au dwell time ou temps de résidence dans le canal). Une maniere de découpler le
probleme est d'utiliser un détecteur optique (une diode électroluminescente) constitué d'une
jonction p-n dans laquelle est insérée un puits quantique. Ces dispositifs, appelés Spin LED,
permettent de relier la polarisation en spin du courant injecté a la polarisation circulaire de la
lumiére émise. Des forts taux de polarisation circulaire de la lumiére ont ainsi permis de
démontrer [l'efficacité d'injection du couple CoFeB/MgO sur GaAs. Les premieres et
maintenant nombreuses expériences de ce type ont permis de mieux cerner les conditions
pour une injection efficace du courant polarisé en spin dans un matériau semi-conducteur.
Elles ouvrent aussi la voie au domaine de l'optoelectronique en mettant en évidence la
possibilité de convertir une information électrique en une information optique codée sur la
polarisation. Les regles de sélection spectroscopiques exigent que l'aimantation de
I'électrode ferromagnétique, l'injecteur de courant polarisé, soit perpendiculaire au plan du
dispositif. La plupart des expériences aujourd’hui réalisées nécessitent I'application d’'un
champ magnétique important (1 & 2 T pour vaincre le champ démagnétisant) pour aligner
'aimantation hors du plan. Pour imaginer utiliser cet effet dans des dispositifs il est
important de réaliser une électrode ferromagnétique avec I'aimantation hors du plan.

C’est sur la recherche des matériaux a aimantation perpendiculaire qu’est basé ce
travail de these. Tout au long de ce travail il a aussi fallu garder a I'esprit une contrainte
supplémentaire : la compatibilité avec des matériaux semi-conducteurs d'un point de vue
croissance et efficacité d'injection.

Dans une premiere étape, des multicouches Co/Ni, Co/Pt et CoFeB/Pt ont été

étudiées pour I'élaboration de [I'électrode injecteur. La technique de fabrication des



échantillons a été la pulvérisation cathodique assistée par champ magnétique. Initialement,
nous avons utilisé le substrat de SiO, amorphe, avec une couche buffer de Pt de 20 nm
d’épaisseur. Les multicouches ont été formées par de bicouches Co, ou CoFeB, et un métal
M (soit Ni soit Pt) des épaisseurs x et y, respectivement, répétées Z fois. Une couche de
protection d’'or de 10 nm d’épaisseur a été déposée sur des multicouches. Les mesures
d’aimantation des multicouches ont été faites sur un magnétometre a gradient de force
alternatif (AGFM) avec le champ magnétique appliqué dans les directions parallele et
perpendiculaire au plan des échantillons. Pour la confirmation des résultats et une mesure
plus précise du moment, nous avons utilisé le magnétométre SQUID.

Dans la premiere étape, I'étude a été focalisée sur la variation de I'épaisseur de la
couche buffer, pour la rendre la plus fine possible en vue d’'une implémentation sur les
dispositifs prototypes Spin-LED. L'ensemble de ce travail a permis de mettre au point une
série des matériaux a aimantation perpendiculaire méme si ils n'étaient pas directement
utilisable pour la suite de mon travail de thése. Nous avons aussi fait les dépbts des
multicouches sur substrat de Si (001) monaocristalin, pour simuler la déposition des
multicouches sur un substrat avec une surface (001) comme le substrat AlGaAs utilisé pour
les dispositifs finales. Les images obtenues par microscopie électronique de transmission
(TEM) de la déposition montrent que les couches sont bien définies, sans aucune évidence
de la formation d’alliages. Les multicouches Co/Ni n’ont pas donné de bons résultats sur le
substrat de Si (001), probablement parce que elles nécessitent d’'une bonne texturisation
(111) pour favoriser la direction de I'aimantation perpendiculaire au plan des couches. De la
méme maniére, les multicouches CoFeB/Pt sur Si(001) n'ont pas donné des résultats
satisfaisant. Seules, les multicouches Co/Pt ont montré I'ouverture d’'un chemin pour leur
utilisation sur les dispositifs finaux. Pendant les caractérisations sur I'obtention de
I'aimantation perpendiculaire au plan des couches, des études ont été faites sur le couplage
entre les couches magnétiques, sur les tailles des domaines et sur la polarisation
magnétique de la couche de Pt (provoqué par I'hybridation des orbitales 3d de la couche de
Co et 5d de la couche de Pt a l'interface).

Apres l'optimisation des paramétres nécessaires pour le bon fonctionnement du
dispositif, et aussi la maitrise de la croissance de la barriere tunnel de MgO, les prototypes
des dispositifs Spin-LED ont été fabriqués. Spécifiquement, les multicouches Co/Pt on été
utilisées, directement déposées sur la couche de MgO de 2,6 nm d'épaisseur, dont la
structure a été AlGaAs // MgO 2,6 nm / (Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm) x 5/ Pt 3,0 nm. La couche
de protection utilisée a été le Pt avec 3,0 nm d’épaisseur. Nous avons changé la couche de
protection pour avoir une couche plus fine. Cet échantillon n’a pas montré d aimantation

perpendiculaire au plan des couches. La difféerence de température de croissance optimale



pour le MgO (300C) et la multicouche (température ambiante) est certainement & l'origine
de cette difficulté. La couche de MgO doit étre faite a température de 300°C pour avoir une
couche polycristalline, avec une texture (001) dans le plan. Comme elle est hydrophile, si
elle est refroidie naturellement jusqu’'a température ambiante, la couche s’abime. Sans
organisation sur la surface, la couche n'est pas adaptée pour la déposition des
multicouches dont I'organisation cristalline des interfaces est a la base de I'obtention de
I"aimantation perpendiculaire. L"échantillon a donc été fait & température de 300C comme
la couche de MgO. Il en a probablement résultait la formation d’'un alliage CoPt sans
aimantation perpendiculaire. Nous avons vu que, pour déposer des multicouches Co/Pt
directement sur la couche de MgO il faut que cette derniére couche soit refroidie le plus vite
possible, pour permettre la croissance des multicouches a température ambiante sur une
surface propre.

Apres ce résultat, nous avons fait des échantillons avec des couches buffer de Pt de
0,4 et 0,6 nm d’épaisseur, placées entre les multicouches et la couche de MgO de 2,6 nm
d’épaisseur. Les couches buffer ont été faites a la température de 300T, juste apres la
déposition de la couche de MgO, avec I'objectif de la protéger pendant le refroidissement.
Ainsi nous avons pu déposer les multicouches de Co/Pt & température ambiante. Des
mesures d’electro-luminescence on été faites sur ces deux échantillons, mais seulement le
premier a donné une valeur de polarisation de 1,5 %, avec un trés faible champ magnétique
appliqué de 500 Oe, a température de 20 K. Le deuxieme échantillon n'a pas montré de
polarisation de la lumiére probablement a cause du fait que la couche de Pt de 0,6 nm
d’épaisseur n’'a été pas polarisée magnétiquement, justement a cause de son épaisseur.

Ce résultat a montré que le matérial magnétique doit étre en contact avec la barriére
tunnel de MgO et que la polarisation des premiers plans de Pt en contact avec le
ferromagnétique n’est pas suffisante pour transmettre efficacement un courant polarisé en
spin. En gardant cette conclusion, un échantillon a été fait en insérant une couche tres fine
de Fe, de 0,3 nm d’épaisseur, placée entre la couche buffer de Pt de 0,6 nm d’épaisseur et
la barriere tunnel de MgO, avec la structure AlGaAs // MgO 2,6 nm / Fe 0,3 nm /Pt 0,6 nm /
(Co 0,6 nm / Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm. La caractérisation magnétigue a montré que
I"échantillon avait une aimantation globale perpendiculaire au plan. Les mesures d’electro-
luminescence ont montré une polarisation de la lumiére émise par le dispositif de 3,5%,
sans champ magnétique appliqué et a température de 20 K, démontrant que la couche de
Fe & bien son aimantation hors du plan a I'interface, probablement par un effet de couplage
ferromagnétique avec la couche de Co, a travers la couche de Pt.

En conclusion, il a été démontré la faisabilité de fabriquer des dispositifs Spin-LED

sans appliquer un champ magnétique externe. Le taux de polarisation circulaire de la



lumiere émise reste cependant encore relativement faible. Cependant les récents résultats
obtenus sur des couches trés minces (<1,2nm) de CoFeB sur MgO a aimantation
perpendiculaire du a la présence d'une anisotropie magnétique d’interface offre une
alternative extraordinaire que nous n'avons malheureusement pas eu le temps d’explorer.
Les résultats de ce travail associés a la maitrise de ces anisotropies magnétiques
d’interface devraient profiter a d’autres dispositifs intéressants tels que a de laser de cavité
verticale émettant par la surface qui ont une plus large gamme d'applications

technologiques.



Capitulo 1

Introducao

A eletrénica convencional € baseada na manipulagéo da carga do elétron, enquanto
0 seu spin € ignorado. No final da década de 80 a eletrbnica convencional comegou a
utilizar o spin como mais um grau de liberdade, e uma nova eletrbnica estava surgindo,
chamada de spintrénica (acronismo das palavras inglesas spin transport electronics) [1, 2],
em que campos magnéticos sao usados para controlar com eficacia o transporte de carga e
spin [3].

O marco inicial da spintrdnica foi o descobrimento da magnetoresisténcia gigante,
GMR (Giant Magnetoresistance) no final da década de 80 [4, 5]. Porém muito antes da
descoberta da GMR ja havia estudos sobre a influéncia do spin na condutancia elétrica de
metais ferromagnéticos [6]. Em sua tese de doutorado, Fert estudou ligas ternarias
ferromagnéticas de Fe e de Ni e, seguindo a idéia de Mott de que a conducdo em metais
ferromagnéticos € dependente da orientagcdo do spin dos elétrons [7], mostrou que a
mobilidade dos elétrons nas ligas estudadas era realmente dependente do spin. Além
disso, Fert mostrou que as resistividades em metais dopados com diferentes impurezas
também eram dependentes do spin [8], resultando em duas origens distintas para a
dependéncia observada: uma intrinseca, relacionada a diferenca de populagéo de elétrons
nos orbitais d com spin-up e spin-down do nivel de Fermi destas ligas ferromagnéticas, o
gue faz com que o espalhamento dos elétrons de conducao s seja diferente para as duas
orientacdes de spin; e outra extrinseca, relacionada ao espalhamento dependente da
orientacdo do spin é imposto aos materiais através das impurezas, que fazem com que as
populacdes de elétrons spin-up e spin-down seja diferente no nivel de Fermi, da mesma
forma que nas ligas ferromagnéticas [9]. Estes resultados, juntamente com a idéia original
de Mott deram origem ao “modelo de duas correntes” para a conducao elétrica em metais
ferromagnéticos, considerado a base da spintrénica [6]. Esse modelo € baseado na idéia de
dois canais de conducéo separados, um para elétrons spin-up e outro para elétrons spin-
down (de forma geral, podemos falar em popula¢cdes majoritarias e minoritarias de spin),
acoplados pela eventual troca de momento entre eles, ou seja, pela mudanca de direcédo do

spin de alguns elétrons (spin mixing). Surpreendentemente, a maioria dos fenébnemos



relacionados a spintronica € explicada a partir da versdo mais simplificada do modelo, em
gue o spin mixing ndo € levado em consideracdo de forma que a conducdo ocorre através
de dois canais paralelos independentes.

A partir dos estudos sobre as impurezas em metais ferromagnéticos, a idéia da
GMR ja existia. O objetivo era trocar as impurezas por camadas magnéticas de forma a
formar multicamadas [6], porém tecnologicamente isto era impossivel. Foi s6 na década de
80 com o aperfeicoamento de técnicas de fabricagdo de amostras com alguns nanometros
de espessura (da ordem do comprimento de difusdo do spin do elétron) como os métodos
de fabricacdo de nanoestruturas epitaxiais por MBE (Molecular Beam Epitaxy) ou
policristalinas por pulverizacao de radiofrequéncia ou catddica (Sputtering RF ou DC) que
foi possivel continuar com o avancgo nestes estudos.

A GMR foi descoberta simultaneamente pelas equipes de Albert Fert e de Peter
Grinberg [4, 5], ganhadores do prémio Nobel de Fisica de 2007. As amostras consistiam
de multicamadas Fe/Cr (001) e tricamadas Fe/Cr/Fe (001), respectivamente, fabricadas por
MBE. O fendmeno observado foi a variagdo da resisténcia elétrica sob a passagem de
corrente no plano dos filmes em funcédo do campo magnético aplicado. A resisténcia elétrica
atingia um valor minimo a partir de um determinado valor de campo magnético de
saturacdo, Hs. Em campo magnético nulo, foi observado que as magnetizagbes das
camadas de Fe adjascentes ficavam antiparalelas devido a presenca de um acoplameto
antiferromagnético. Quando o campo magnético aplicado tornava-se suficiente para vencer
0 acoplamento e alinhar paralelamente as magnetizagdes das camadas de Fe, a resisténcia
de toda a amostra era entdo reduzida drasticamente (cerca de 80%). O gréfico da
resisténcia (em relacdo ao seu valor a campo nulo, chamada entdo de magnetoresisténcia)
em funcdo do campo magnético aplicado, retirado de [4] € mostrado na Figura 1(a),
enquanto um esquema simplificado do mecanismo da GMR é mostrado na Figura 1(b).
Essa elevada magnetoresisténcia € devido aos diferentes valores dos livres caminhos
médios dos elétrons spin-up e dos elétrons spin-down. Neste caso, a assimentria dos
valores dos livres caminhos médios se deve aos espalhamentos dependentes do spin que

ocorrem no volume e nas interfaces das camadas durante a progagacéao dos elétrons.
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Figura 1 — (a) primeira observagdo do fenbnemo de m  agnetoresisténcia gigante, feita através do grafico
da resisténcia relativa (magnetoresisténcia) em fun  ¢do do campo magnético aplicado, em multicamadas
FelCr [4]; (b) esquema simplificado da GMR, em que  F1 e F2 representam camadas de metal
ferromagnético, M representa uma camada de metal nd  o-ferromagnético e as setas representam as

magnetizacbes de cada camada [3].

A partir disso, surgiu uma avalanche de publicagcbes motivada por interesses
académicos nos mecanismos fisicos responséveis pelos espalhamentos dependentes do
spin, acoplamento de troca entre as camadas e as relacbes entre as propriedades
estruturais, as dopagens e os defeitos. E aliado a isso, um grande interesse foi despertado
devido ao alto potencial tecnoldgico que esses sistemas representavam para aplicacdes da
GMR na industria de gravagdo magnética, como para a confec¢do de cabecotes de leitura
de alta densidade. A GMR adquiriu significativa importancia tecnolégica com menos de dez
anos de sua descoberta, em parte devido ao uso desde a década de 50 da
magnetoresisténcia anisotrépica de metais ferromagnéticos em cabecotes de leitura e
sensores [10]. Um refinamento importante para o estudo e uso tecnoldgico da GMR surgiu
em 1991 quando Dieny et al. [11] mostraram os primeiros resultados de GMR em
dispositivos chamados de valvulas de spin. Valvula de spin € uma nanoestrutura que
consiste de uma camada de um metal ndo-ferromagnético colocada entre duas camadas de
metais ferromagnéticos. Uma das camadas ferromagnéticas em geral possui sua
magnetizacao “ancorada”, através de um acoplamento de polarizacdo de troca (exchange
bias) conseguido pelo contato direto entre uma liga metalica antiferromagnética com uma
das camadas ferromagnéticas, enquanto a magnetizacado da outra camada ferromagnética
é livre. Desta forma a direcdo da magnetizacdo de uma das camadas ferromagnéticas é

manipulada através de campo magnético externo aplicado, relativamente fraco. Ou seja, a



configuracdo das magnetizagBes das camadas feromagnéticas e, consequentemente, 0s
dois estados de resisténcia do dispositivo GMR sdao manipulados de forma simples.. A
configuracao do tipo valvula de spin que dispensa a repeticdo de um grande numero de
camadas ferromagnéticas mostrou-se a mais pratica para estudos e aplicacdes
tecnolégicas. O principio fisico das valvulas de spin é usado na maioria dos dispositivos
spintrénicos desde os cabecotes de leitura em discos rigidos, passando pelas memorias
magnéticas de acesso aleatério, MRAMs (Magnetoresistive Random Access Memories),
nao-volateis e chegando até os nano-osciladores [12, 13]. Isto proporcionou um aumento
exponencial da capacidade de estocagem de informac¢édo e a diminuicdo do tamanho de
discos rigidos, permitindo a fabricacdo de computadores cada vez menores e a utilizacdo
em celulares e aparelhos de multimidia portateis, projetando a spintrénica para a area de
telecomunicacdes [6].

Outros fendbmenos spintrénicos surgiram, dando origem a novas vertentes como a
transferéncia de spin (em que a magnetizacdo de um material ferromagnético é manipulada
nao pela aplicacdo de campos magnéticos externos, mas somente pela transferéncia de
momento angular de uma corrente polarizada em spin [14]), spintrbnica em materiais
moleculares (como o grafeno, altamente promissor por apresentar um grande comprimento
de difuséo do spin [15]) e em materiais multiferréicos (que apresentam suas propriedades
elétricas e magnéticas acopladas [16]). Outra vertente é a spintrénica com semicondutores
gue utiliza materiais ferromagnéticos aliados a materiais semicondutores.

A spintrbnica com semicondutores combina as propriedades dos materiais
ferromagnéticos, obviamente ligadas a orientacdo de spin, com as ja conhecidas
propriedades dos materiais semicondutores amplamente utilizados na microeletrénica,
como por exemplo a facil manipulacdo da energia do gap de energia entre as bandas de
conducéo e de valéncia através da composicdo do semicondutor, as propriedades épticas
sobre as quais a industria optoeletrénica € baseada e a habilidade de se controlar a
densidade de portadores de carga através da dopagem [17]. Outra caracteristica muito
importante da utilizacdo de semicondutores na spintrénica é a de que o comprimento de
difusdo do spin é muito grande nestes materiais (cerca de 4 um no GaAs [18]), ao contrario
do que acontece nos materiais ferromagnéticos. O primeiro dispositivo neste ramo foi um
transistor proposto por Datta e Das, em 1990, chamado de spin-FET (spin Field-Effect
Transistor) [19]. Neste transistor uma camada semicondutora € colocada entre duas
camadas ferromagnéticas, de forma que a polarizacdo em spin da corrente transportada
pelo canal semicondutor, de uma camada ferromagnética (source) para a outra (drain) €

controlada pela diferenca de potencial aplicada no canal semicondutor, a partir do efeito



Rashba. Apesar de ser relativamente simples, este transistor ainda né&o foi
experimentalmente comprovado.

Um dos grandes problemas da spintrénica com semicondutores € a injecdo e a
deteccao eficazes de corrente polarizada em spin, devido ao efeito de acumulag&o de spin
na interface entre dois materiais[20, 21]. Embora os resultados obtidos com a injecdo e a
deteccdo sejam diferentes, a fisica envolvida nestes dois casos é similar, de forma que
podemos usar somente a expressao “inje¢do”. Este fenbmeno ocorre quando uma corrente
polarizada em spin € injetada num metal ndo-ferromagnético a partir de um metal
ferromagnético, pois diferentemente do metal, o material semicondutor apresenta uma
baixa densidade de estados disponiveis para ocupacdao.

A partir do modelo de duas correntes, existe uma diferenca de condutividade entre
0s canais de spin majoritario e minoritario no metal ferromagnético, porém o mesmo nao
acontece no metal ndo-ferromagnético. Nele, os dois canais de spin possuem a mesma
resisténcia, Figura 2(a). Vamos considerar como exemplo que a camada ferromagnética
possui uma condutividade maior para os elétrons com spin-up do que para 0s com spin-
down. Aqui up e down se referem apenas a estados de spin relativos ao eixo de
guantizacdo definido a partir do campo magnético local. Para cumprir a exigéncia de que a
corrente deve ser continua na interface entre os dois materiais, os elétrons spin-up vao ter
que reverter sua orientacdo de spin na interface, ficando spin-down, ocorrendo uma
despolarizagédo da corrente no lado ferromagnético da interface. Como existe diferenca de
resisténcia e de densidade de corrente entre 0s canais spin-up e spin-down no metal
ferromagnético e no metal ndo-ferromagnético, os elétrons spin-down ficam acumulados na
interface, dando origem ao efeito de acumulagédo de spin. Este acumulo de spin (com
decaimento exponencial e comprimento caracteristico igual ao comprimento de difusédo do
spin, ou a distancia que o elétron percorre sem mudar a orientagdo do seu spin, Figura 2
(b)) faz com que surja uma diferenca de potencial extra na interface. Isso equivale a dizer
que a interface possui uma resisténcia por unidade de area r,, chamada de resisténcia de
interface por acoplamento de spin [22].

Quando no lugar do metal normal nao-ferromagnético € colocado um semicondutor
em contato com um metal ferromagnético o problema de acumulacdo de spin fica mais
evidente (chamado de conductivity mismatch problem) e a corrente perde completamente a

sua polarizacdo em spin antes de ser injetada no semicondutor, como mostra a Figura 2(c).
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Figura 2 — Representacdo esquematica da acumulacdo  de spin na interface entre um metal
ferromagnético (F) e um material ndo-magnético (N). (a) As flechas representam as densidades de
correntes spin-up e spin-down em cada um dos materi ais, e a zona de acumulagao de spin, em que | o e
[ representam os comprimentos de difusdo do spin no material ferromagnético e ndo-ferromagnético,
respectivamente. (b) Decaimento da acumulagéo de sp  in na interface, representada pelos potenciais
quimicos p. (c) Variacéo da polarizagdo em spinda ¢ orrente elétrica para os casos em que o material

ndo-magnético € um metal e em que ele € um semicond  utor [23].

Schmidt et al. foram os primeiros a estudar o problema da injecdo de corrente
polarizada em spin em semicondutores para 0 caso de uma camada semicondutora entre
dois metais ferromagnéticos [24]. Mas foram Fert e Jaffrés que, baseados na idéia proposta
por Rashba [25], mostraram que o problema de injecdo/detec¢do somente é resolvido se a
interface entre o0s materiais possuir uma resisténcia dependente do spin [26]. Numa
estrutura do tipo metal ferromagnético / semicondutor / metal ferromagnético, valores
significativos de magnetoresisténcia séo obtidos se a resisténcia da interface, r,* fica entre
dois valores especificos dependentes da resisténcia, ry, do comprimento de difuséo de spin,

I e da espessura da camada semicondutora, ty, dada pela relacdo
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O gréfico da magnetoresisténcia, retirado de [26] é mostrado na Figura 3, em funcao de ry,
para a simulacdo do caso em que o material ferromagnético € o Co e o material
semicondutor é o GaAs. E possivel ver que somente num certo intervalo de valores de r, é

gue os valores de magnetoresisténcia sao significativos.
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Figura 3 — Magnetoresisténcia em funcéo da resistén  cia da interface M para uma estrutura do tipo metal
ferromagnético (F) / semicondutor (N) / material fe  rromagnético (F), em que o material ferromagnético é

o Co e o semicondutor é o GaAs [26].

Barreiras tunel colocadas entre a camada ferromagnética e a camada
semicondutora possuem as caracteristicas necessarias para contornar de forma satisfatéria
0 problema de injecdo de spin, pois possuem resisténcias diferentes para os canais de spin
majoritario e minoritario. Ou seja, o tunelamento depende do spin [27]. A condicdo da
resisténcia da barreira tinel ser muito maior do que ambas as resisténcias do metal
ferromagnético e do semicondutor garante que ndo ocorra acumulacdo de spin na interface,
pela ocorréncia do efeito de tunelamento, e assim a corrente continua polarizada em spin
no momento em que chega ao semicondutor.

A descoberta de que uma barreira tunel garante que ocorra a injecdo de corrente
polarizada em spin fez com que novos dispositivos fossem concebidos, como as jungdes

tunel magnéticas, MTJ (Magnetic Tunnel Junction), a partir da redescoberta da



magnetoresisténcia tunel, TMR (Tunnel Magnetoresistance), originalmente descrita em
1975 por Julliere [28]. Estas junc¢des consistem de dois filmes ferromagnéticos separados
por uma camada isolante de espessura nanométrica. Se a camada isolante for fina o
suficiente para que os elétrons possam atravessa-la por efeito tanel, e se a dire¢do de uma
das duas magnetizac¢des dos filmes ferromagnéticos puder se revertida individualmente por
um campo magnético externo, a juncao podera apresentar dois estados de resisténcia. Em
geral, na configuracdo paralela das magnetizacbes o0s elétrons possuem uma maior
probabilidade de tunelar através da camada isolante do que na configuracdo antiparalela
destas. A existéncia de um estado de baixa e outro de alta resisténcia nessas juncodes tunel
planares exige a utilizacdo de processos litograficos para a realizacdo de medidas elétricas
sob correntes perpendiculares as camadas na geometria de pilares. Além do interesse e da
curiosidade cientifica, a TMR imediatamente despertou um enorme interesse tecnolégico
acrescentando a excelente performance dos dispositivos GMR as caracteristicas de maior
velocidade de chaveamento, menor consumo e maior robustez a exposicado a radiacao,
além de serem a base das MRAMSs, colocadas no mercado a partir de 2006 [6]. As
primeiras MTJs foram fabricadas em 1995 pelos grupos de Moodera e Miyasaki utilizando
barreira tunel de 6xido de aluminio amorfo, AlO, [29, 30]. A partir disto varios éxidos foram
utilizados como barreira tdnel, mas os melhores resultados foram encontrados com o 6xido
de magnésio cristalino, MgO, devido as suas propriedades de tunelamento dependente do
spin [31].

Foi utilizando barreiras tunel que correntes polarizadas em spin foram
eficientemente injetadas em semicondutores [32-34]. Porém a detecgdo elétrica, isto €,
através de um segundo contato ferromagnético (e consequentemente de uma segunda
barreira tinel entre o semicondutor e 0 segundo contato ferromagnético), diminuia
consideravelmente as probabilidades de se detectar a mesma polarizagcdo em spin que foi
injetada no primeiro contato ferromagnético. Ha enormes dificuldades em se fabricar um
dispositivo eficaz devido aos processos de segregacao superficial, interdifusdo, dissociacao
e reatividade quimicas nas interfaces metal/semicondutor. Uma nova forma de deteccéo
surgiu a partir do principio de bombeamento Optico. Nesse caso, portadores de carga
(elétrons ou buracos) polarizados em spin sdo criados em um semicondutor a partir da
injecdo de luz circularmente polarizada [35, 36]. Na detec¢do Optica ocorre 0 processo
inverso, em que uma corrente elétrica polarizada em spin gera uma luz circularmente
polarizada. O dispositivo que permite este tipo de detec¢do é chamado de Spin-LED (Spin
Light Emitting Diode) [37, 38].

Um dispositivo Spin-LED é formado por um diodo p-i-n semicondutor, de forma que

a regido i é formada por um pog¢o quantico. Quando os elétrons injetados chegam ao poco



guantico, o processo de recombinagdo faz com que a luz emitida possua polarizacao
circular para a direita ou para a esquerda. Para que isto ocorra, o processo de
recombinagcdo € submetido as regras de selecdo que dizem que a orientagdo dos spins
deve ser paralela (ou antiparalela) ao eixo de quantizacdo do pog¢o quéantico [39]. Ou seja,
as regras de sele¢édo ditam que a injecdo da corrente polarizada em spin deve ocorrer a
partir de um material com magnetizacdo perpendicular ao plano do dispositivo. Desta
forma, para se obter uma deteccdo Optica eficaz é preciso que o metal ferromagnético,
fonte da corrente polarizada em spin, possua magnetizacdo perpendicular. Isso sé é
possivel de duas maneiras: através de campos magnéticos externos (necessarios para
orientar a magnetizacdo da camada ferromagnética perpendicularmente, se ela é paralela
ao plano) ou fazendo com que a camada ferromagnética possua magnetizacado
perpendicular ao plano naturalmente, tornando desnecessaria a aplicacdo de campos
magnéticos externos. A fabricacdo de dispositivos Spin-LED, por si s6, demonstrou-se
pouco atrativa tecnologicamente comparativa aos LEDs convencionais. No entanto,
desperta grande interesse em futuras aplicagcdes comerciais como base de dispositivos tipo
VCSELs (Vertical-Cavity Surface-Emitting Laser) e VECSELs (Vertical-Externally-Cavity
Surface-Emitting Laser), usados atualmente como dispositivos lasers de estado sélido na
faixa do infravermelho proximo para aplicagbes na area de espectroscopia e também
telecomunicagdes. No VCSEL temos uma estrutura diodo com dois espelhos, enquanto no
VECSEL um dos dois espelhos usados é externo.

Neste trabalho investigamos um dispositivo tipo Spin-LED com camadas
ferromagnéticas com magnetizacao perpendicular que dispensam a aplicacdo de campo
magneético externo. Além desse primeiro capitulo de introdu¢éo, organizamos esse trabalho
do seguinte modo. O segundo capitulo relata os principios fisicos utilizados em todo este
trabalho, como sobre a origem da magnetizacdo perpendicular de interesse para o0s
dispositivos Spin-LED e VCSEL. No terceiro capitulo todas as técnicas experimentais
utilizadas sé@o abordadas do ponto de vista de seus principios fisicos de funcionamento. Os
resultados obtidos estdo separados nos dois capitulos seguintes. No quarto capitulo sdo
mostrados os resultados relacionados a fabricacdo e otimizacdo dos eletrodos injetores,
enguanto que o quinto capitulo é dedicado a fabricacdo dos dispositivos Spin-LED. O sexto

capitulo traz as conclusdes e as perspectivas futuras deste trabalho.



Capitulo 2

Fundamentacéo Teorica

Este capitulo tem por objetivo definir e explicar os principais conceitos utilizados
neste trabalho. A origem fisica da anisotropia magnética perpendicular € descrita, bem
como seus principais efeitos. Em seguida, s&o descritos os dispositivos Spin-LED e VCSEL,

com énfase especial nos fenbmenos fisicos envolvidos.
2.1. Anisotropia magnética perpendicular

A aplicacdo de um campo magnético externo em uma amostra magnética faz com
gue ocorra a interacdo entre 0 campo magnético e 0s momentos magnéticos da amostra,
proporcionando o alinhamento destes momentos com a direcdo do campo aplicado. A partir
disso, € de se esperar que essa interacdo tenha validade para qualquer direcdo em que o
campo seja aplicado. Ou seja, é esperado que a resposta magnética da amostra seja
sempre a mesma independente da direcdo de aplicacdo do campo. Ou ainda, é esperado
que a interacdo dos momentos magnéticos com o campo magnético aplicado seja
isotropica. Mas isso nem sempre € verdade. Dependendo da direcdo em que o campo é
aplicado em uma amostra magnética, os momentos se alinham mais, ou menos, facilmente.
Esta propriedade é conhecida como anisotropia magnética, em que a resposta magnética
de uma amostra € diferente para dire¢des diferentes de aplicagdo de um campo magnético.
A direcdo na qual os momentos magnéticos tendem a se alinhar mais facilmente com o
campo aplicado é chamada de eixo de facil magnetizacdo. Analogamente, a direcdo em
gue 0s momentos magnéticos tendem a se alinhar com mais dificuldade com o campo é
chamada de eixo de dificil magnetizagéo.

Basicamente, a origem da anisotropia magnética é apoiada em dois efeitos distintos:
a anisotropia magnetocristalina, relacionada diretamente a rede cristalografica da amostra
em questdo, através da interacdo spin-Orbita, e a anisotropia de forma, relacionada a
interacdo dipolar magnética. Quando a amostra em questdo € um filme fino, ou seja, a sua
espessura é de cerca de alguns nanbmetros, ao menos mais uma contribuicdo deve ser

levada em consideracdo, a chamada anisotropia magnética de superficie.



2.1.1. Origem da anisotropia de forma

A magnetizacdo de um corpo ferromagnético de tamanho finito gera dipolos
magnéticos nas suas superficies, que por sua vez vao gerar um campo magnético. Este
campo magnético, chamado de campo desmagnetizante, ou campo dipolar, Hp, vai ter

direcao oposta a direcdo da magnetizacdo, como mostra a ilustracdo na Figura 4.

Figura 4 — Campo desmagnetizante Hp gerado pela magnetizagdo M de uma particula magnética esférica
[40].

A energia relacionada com a interacdo da magnetizacdo com o campo dipolar é
chamada de energia magnetostética, e é dada na sua forma mais geral (por unidade de

volume), por

Eeer = _%,UOM D:|D Equacéo 2

como Hp depende do valor da magnetizacado, dizemos que ele é igual a
Hp, =-NpM Equagéo 3

em que Np é o fator de desmagnetizacdo, que descreve a relacdo da forma geométrica da
amostra magnética. Em coordenadas cartesianas, Np € escrito em funcdo de trés fatores
desmagnetizantes, um para cada eixo de coordenada (N,, Ny, N,). Se a amostra possuli
uma assimetria em suas dimensdes, ela serd refletida na forma (na direcdo) do campo
desmagnetizante e, consequentemente, na energia magnetostatica, gerando assim a

anisotropia magnética de forma.



Quando a amostra magnética é um filme fino, 0 seu comportamento magnético é
diferente do comportamento do seu estado massivo, bulk. Neste caso, a anisotropia de
forma vai influenciar enormemente o comportamento magnético da amostra, de modo que,
para um filme magnetizado uniformemente, a energia magnetostatica por unidade de

volume pode ser escrita como:

Eeer =27M: cos® 6 Equagcéo 4

onde V é o volume da amostra, Ms é a sua magnetizacdo de saturacdo e 6 é o angulo
formado pelo vetor magnetizacdo e a normal a superficie do filme. Podemos ver que, a
medida que a magnetizacdo se torna perpendicular a superficie do filme, a energia
magnetostatica aumenta, chegando ao seu valor maximo quando a magnetizacao €
totalmente perpendicular. Assim, para minimizar esta energia, o0 sistema tende a fazer com
que a magnetizacdo fique paralela ao plano do filme, inibindo a presenca de poélos
magnéticos em sua superficie. Apesar desse resultado partir de uma aproximacéo continua
para a amostra magnética, e um filme fino ser composto por apenas algumas camadas
atbmicas mais adequadamente descrito como um sistema discreto, a maioria dos estudos
adota esta aproximacgdo, pois ela se revela em excelente acordo com os resultados

experimentais [41, 42].
2.1.2. Origem da anisotropia magnetocristalina

Van Vleck, em 1937 [43], foi um dos primeiros a explicar a origem fisica da
anisotropia magnetocristalina, dizendo que ela provém da interacdo spin-orbita [41], que
nada mais € do que a interacdo entre 0 momento angular intrinseco do elétron, o spin, com
0 campo elétrico (também podemos dizer que com o0 campo magnético criado, ja que O x E
= - 9B/at), criado pelo seu estado orbital, ou mais precisamente, 0 seu momento orbital. Ele
partiu do principio de que, devido aos campos elétricos cristalinos, que surgem dentro de
um cristal ao longo dos eixos cristalinos, 0 momento angular dos elétrons é acoplado a rede
cristalina, de forma que as funcdes de onda dos elétrons refletem a simetria da rede
cristalina. Desta forma, se o acoplamento spin-Orbita é forte, a simetria induzida pelo
momento angular orbital é refletida na dire¢do dos spins dos elétrons. E, inversamente, o0
alinhamento do momento dipolar de spin na presenca de um campo magnético se reflete na

rede cristalina. Isso faz com que surja a anisotropia magnética cristalina [44].



A magnitude do acoplamento pode ser escrito como sendo proporcional ao
parametro spin-6rbita [45] &, que no caso de um &tomo (ion) com um Unico elétron externo
€ dado por:

_ eh® 14V )

- —8]TT12C2 ?E Equacéo 5
em que e é a carga do elétron, h é a constante de Planck, m é a massa do elétron, c é a
velocidade da luz e V(r) € o potencial escalar esférico. Apesar de este parametro ser escrito
para apenas um elétron, e consideramos que V € um potencial com simetria esférica, se
verifica que esta aproximacao é excelente para metais com estrutura cristalina cubica [41].
Podemos ver que o parametro spin-Orbita é escrito em termos de varias constantes, mas
principalmente vai depender da forma do gradiente do potencial escalar. Ou seja, da forma
do campo elétrico gerado pelo movimento orbital do elétron (e da forma do campo
magnético gerado pelo momento angular do elétron). Como cada valor de momento angular
esti associado a um orbital atbmico, é possivel dizer que o parametro ¢ vai depender da
forma do orbital em que o elétron esta. A extrapolacdo dessas conclusdes a &tomos com
estados eletrbnicos mais complexos ndo € nada trivial. Na verdade, o ferromagnetismo
observado no Fe, Co e Ni metalicos esta associado a hibridizacdo de elétrons de orbitais s
e d e corresponde ao chamado ferromagnetismo de banda eletrbnica de elétrons itinerantes
[45]. No entanto, a forma dos orbitais d € responsavel pela manifestagdo de um forte
acoplamento spin-6rbita e se reflete numa forte anisotropia magnetocristalina nesses
metais e em suas ligas com outros metais de transicéo.

Macroscopicamente, a energia de anisotropia magnetocristalina € escrita,
basicamente, em termos das diferentes dire¢cbes de um cristal (através de cossenos
diretores). Como esta expressdo é uma fungdo complicada que reflete toda a simetria do
sistema cristalino, vamos considerar o caso mais simples de uma amostra com anisotropia
uniaxial, como um cristal com rede hexagonal. Definindo 6 como o angulo formado entre o
eixo de facil magnetizacdo e o vetor magnetizagdo, podemos escrever a energia de

anisotropia magnetocristalina como:
Eue = K sen’d+K,sen*d + ... Equacéo 6

em que K; e K, sdo as constantes de anisotropia magnetocristalina do material.
Normalmente a constante K, é pequena, fazendo com que o termo de segunda ordem seja

desprezivel em relacdo ao de primeira ordem, K;. Essa expressdo mostra que, a medida



gue a magnetizacdo se afasta do eixo de facil magnetizagdo, a energia de anisotropia
magnetocristalina aumenta. Logo, para minimizar esta energia, o sistema tende a exibir
espontaneamente a magnetizacdo paralela ao eixo de facil magnetizacdo. Este efeito €
analogo ao de um campo magnético com o qual a magnetizacdo interage, fazendo com que
ela figue paralela ao eixo de facil magnetizacdo. Podemos, entdo, introduzir a nogédo de
campo de anisotropia magnetocristalina, Hyc.

Para um filme fino, a constante K; vai ser descrita pelo termo relacionado ao volume
da amostra, Ky, e por um termo relacionado a superficie da amostra, Ks. Neste caso, a
resposta magnética da camada atdbmica préxima a superficie da amostra se tornar-se
importante em relacdo ao comportamento magnético de todo o filme. Desta forma, surge

uma nova anisotropia, chamada de anisotropia de superficie.
2.1.3. Origem da anisotropia de superficie

Num filme fino, os &tomos que estdo na superficie sofrem uma assimetria nas suas
ligacbes quimicas; num cristal cubico, por exemplo, as ligacdes presentes na direcédo
perpendicular & sua superficie ndo sdo mais equivalentes as ligagdes nos eixos que estao
no plano da amostra. Foi Néel, em 1954 [46], o primeiro a se interessar pelo
comportamento magnético gerado por esta quebra de simetria, e através de um modelo
fenomenologico simples chegou ao resultado de que essa assimetria de ligacdes na
superficie é responsavel por uma anisotropia magnética ao longo da normal do filme,
chamada de anisotropia de superficie. A primeira evidéncia experimental desta anisotropia
foi observada por Gradmann em 1968 [47] em filmes finos de NiFe sobre Cu (111). Essa
anisotropia também possui origem magnetocristalina pois seu valor depende de como estéo
arranjados os atomos na superficie do filme, ou seja, da sua orientacdo cristalografica e
coordenacdo quimica. Por ser vinculada a normal do filme, esta anisotropia forca a
magnetizacao a ficar fora do plano, ou seja, perpendicular a superficie do filme. Como a
anisotropia de superficie é confinada as primeiras camadas atdmicas, ela é descrita ndo
pelo volume da amostra, mas sim pela sua area superficial. Assim, a energia de anisotropia

de superficie, por unidade de area, é escrita como

E_AS: K sen’d Equagdo 7



em que Ks é a constante de anisotropia de superficie e 6 é, como definido anteriormente, o
angulo formado entre a magnetizacdo e a normal do filme. A energia de anisotropia de
superficie € minima quando a magnetizagéo € perpendicular ao plano do filme.

Para encontrar a expressdo da energia magnetocristalina de um filme fino, a partir
do fato de que a anisotropia de superficie faz com que a magnetizacao fique perpendicular
a superficie do filme, considera se que esta é a direcdo de facil magnetizacdo. Entdo, a
parte relacionada ao volume da energia magnetocristalina, em analogia com a energia de

anisotropia de superficie, é escrita como

E, :VKVSEI‘120 Equagéo 8

de forma que a energia magnetocristalina total, por unidade de volume seja, em primeira

ordem
VK, sen’d + AK ;sen’d
EMC = LJ 5 Equacéo 9
\Y
2K
Evec =| Ky + S |sen?d Equac&o 10

onde t é a espessura do filme e o fator 2 multiplicando Ks vem do fato de considerarmos
duas superficies (superior e inferior) iguais para o filme fino. E importante salientar que,
muitas vezes a magnitude de Ks vai ser maior do que a de K,. Mas como a energia de
anisotropia magnetocristalina varia inversamente com a espessura do filme, quanto mais
espessa a amostra, menor a contribuicdo da anisotropia de superficie.

A anisotropia de forma tende a fazer com que a magnetizacdo fique paralela a
superficie do filme e, no caso em que o valor de Ks € significante, a anisotropia
magnetocristalina tende a fazer com que a magnetizacdo fique perpendicular a superficie.
Desta forma, a orientacdo da magnetizacdo vai depender da competicdo entre estas duas
energias, que vai ser regida pela espessura da amostra. Para espessuras muito pequenas,
a energia magnetocristalina podera se tornar maior do que a energia magnetostatica e a
magnetizacdo podera se tornar perpendicular ao plano. Para espessuras grandes, a
energia magnetostatica tenderd a dominar e a magnetizacao tenderd a ficar paralela ao
plano do filme. Desta forma, podemos falar em uma espessura critica, tc, em que ocorre a

transicdo da orientacdo da magnetizacdo: para espessuras menores do que tc, a

(O}

magnetizacdo é perpendicular, e para espessuras maiores do que tc, a magnetizacao
paralela ao plano.



Escrevendo a energia de anisotropia magnética total, em primeira ordem, como:

2K
E, :(Kv +TS s«en’f+ 27'N|§COSzg Equacéo 11

E fazendo a derivada dessa expressdo em relacdo a 6 igual a zero, encontramos que a

espessura critica é dada por:

2K

= Equagéo 12
22 -K,

tc

Ou seja, quanto maior o valor de Ks, maior a espessura critica. Desta forma, quando €&
desejavel um sistema com anisotropia magnética perpendicular estavel e reprodutivo (a
espessura critica ndo deve ser muito pequena devido aos efeitos de rugosidade e
descontinuidade de recobrimento), € recomendavel procurar materiais que possuam um
alto valor de Ks.

Outros fatores podem contribuir para a anisotropia magnética em filmes finos.
exemplos comuns séo os efeitos de magnetostricdo e efeitos magnetoelasticos. Em geral,
esses efeitos sdo causados pela rugosidade, campos de tensdo mecéanica decorrentes do
processo de crescimento, diferenca de coeficientes de expansdo térmica entre filme e
substrato, ou ainda, incompatibilidade entre os parametros de rede entre o filme e o
substrato sobre o qual foi depositado [48]. Quando a espessura do filme é menor do que a
espessura critica, dizemos que o regime € de crescimento coerente em que a
incompatibilidade entre os parametros de rede na interface entre o substrato e o filme
praticamente ndo existem [49], e podemos desconsiderar os termos de anisotropia
magnetoelastica e magnetotristiva. Ja no regime de crescimento incoerente, em que a
espessura do filme é maior do que espessura critica [50], as tensGes decorrentes da
diferenca entre os parametros de rede faz com que seja necessario adicionar estes termos

a expressao da energia magnética total.
2.1.4. Materiais com forte anisotropia de superfici e
A partir dos argumentos apresentados na secdo anterior, é possivel prever que

camadas de espessura atbmica de materiais magnéticos sempre apresentam anisotropia

magnética perpendicular. Realmente isto acontece, mas nem sempre a espessura critica



ultrapassa uma ou duas camadas atbmicas. Do ponto de vista tecnolégico ndo existe
vantagem em se fabricar este tipo de amostra, j& que a reprodutibilidade, e mesmo a
facilidade em se fabricar uma ou duas camadas atdmicas ndo séo evidentes.

Em 1985, Carcia et al. [51] observaram anisotropia magnética perpendicular em
multicamadas de Co e Pd (na notagao usual Co/Pd). Mais tarde, em 1988, o0 mesmo grupo
observou o mesmo fendmeno em multicamadas Co/Pt [52], dando vazdo a uma série de
resultados semelhantes, como multicamadas Co/Au [53], Co/Ru [54] e Collr [49]. A
motivacao inicial desses trabalhos foi sempre com o objetivo de fazer amostras para
gravacdo magneto-optica. Desta forma, se pensava que somente multicamadas a base de
Co, com camadas separadoras de um metal ndo-magnético, apresentavam anisotropia
magnética perpendicular. Em 1992, Daalderop et al.,, a partir de estudos tedricos
confirmados experimentalmente, mostraram que multicamadas Co/Ni também
apresentavam anisotropia magnética perpendicular [55].

Todos estes resultados sdo explicados pela existéncia da anisotropia de superficie,
que no caso de multicamadas € chamada de anisotropia de interface, ja que € a interface
entre as camadas de Co e do metal em contato com ele que da origem a esta anisotropia.
Algumas ligas a base de Co possuem esta propriedade, com magnitude muito menor do
que as multicamadas e sempre sob condi¢des restritas de ordenamento cristalino. Por
exemplo, ligas CoNi, com composi¢do equivalente a proporgcdo quimica de multicamadas
Co/Ni ndo apresentaram magnetizacdo perpendicular [56]. Isso indica que este fendmeno é
claramente explicado pela composicdo modular bem definida das multicamadas. Ou seja,
sua origem esté na interface entre as camadas formadoras.

Na literatura € conhecido o fato de que camadas atdbmicas de Co isoladas possuem
espontaneamente a magnetizacdo no plano do filme, devido & anisotropia de forma, que €
mais importante do que a anisotropia de superficie (interface) neste caso, mesmo para
camadas de espessuras da ordem de angstroms [57]. Mas quando uma camada de um
metal, como 0s mencionados anteriormente, € depositada sobre a camada de Co, sob
certas condicBes de espessura, a magnetizacdo se torna perpendicular ao plano da
amostra. Para diferentes metais, a magnitude da anisotropia de interface muda, ou seja, ela
depende fortemente do metal em contato direto com o Co. Por exemplo, para uma mesma
orientacdo cristalogréafica dos planos paralelos a superficie, multicamadas Co/Ni possuem
Ks menor do que multicamadas Co/Pd, que por sua vez apresentam Ks menor do que
multicamadas Co/Pt [48]. Assim, somente a existéncia de um termo de anisotropia de
interface ndo é suficiente para explicar completamente este fendmeno. E necessario
conhecer a interacdo entre os atomos do metal em questdo e os atomos de Co na interface

entre as camadas, para conseguir explicar a diferenca entre os valores de Ks encontrados.



Nos metais de transicdo, a estrutura eletrbnica pode ser analisada em termos dos
cinco orbitais d, dyy, dy;, dy;, Oxnoyno € d3znpmp. Quando em bulk, a distribuicédo de ligagdes e
de cargas ¢ isotropica, ndo existindo diferenca entre as contribuices de cada orbital. Mas
guando estes metais estdo sob a forma de filmes finos, a prépria anisotropia estrutural faz
com que surjam diferencas entre as contribuicbes entre os orbitais que estdo fora e no
plano da superficie. Considerando uma camada de um metal de transi¢cdo, como o Co, 0s
orbitais no plano se hibridizam mais do que os orbitais fora do plano, mudando a largura
das bandas dos orbitais d em cada uma destas direcbes. Isso faz com que ocorra uma
diferenca entre as populacdes de elétrons spin up e down em cada uma das direcoes,
fazendo com que o momento magnético seja diferente em cada uma delas (maior na
direcdo paralela ao plano do que na perpendicular) [58]. Isso mostra que a anisotropia
magnética superficial também vai depender da largura das bandas dos orbitais d em cada
uma das direcdes, ou seja, das hibirdizacdes, como mostrado por Bruno [59].

Se uma camada de outro metal de transicdo é depositada sobre a camada de Co,
ocorrera a hibridizacao dos orbitais d destes dois metais na interface. Esta sobreposicéo vai
fazer com que ocorra uma mudanca em W, desta vez a sobreposicdo dos orbitais na
direcéo perpendicular vai ser maior, diminuindo a largura W, e consequientemente fazendo
com que Ks aumente nesta direcdo [60]. Ou seja, a prépria deposicdo de um metal de
transicdo sobre uma camada de Co faz com que a anisotropia de interface mude,
favorecendo a magnetizacdo ser perpendicular ao plano da amostra. Além disso, o
parametro € vai mudar nesta situacao, e vai depender do acoplamento spin-6rbita ndo s6 do
Co, mas também do metal utilizado [61]. Assim, a forte anisotropia de interface encontrada
em multicamadas Co/Ni, Co/Pd e Co/Pt é explicada, e o fato das multicamadas Co/Pt
possuirem uma anisotropia maior do que as multicamadas Co/Pd e Co/Ni tem origem no
forte acoplamento spin-6rbita dos elétrons 5d da Pt, em comparagdo com os elétrons 4d e
3d do Pd e do Ni, respectivamente [62]. A diferenca nos acoplamentos spin-6rbita da Pt, o
Pd e o Ni faz com que a magnitude das ligacdes atbmicas nas interfaces das camadas seja
diferente para cada sistema de multicamadas [63], refletindo ha magnitude da anisotropia
de interface.

Como diferentes orientacdes cristalograficas das camadas de Co e do metal
depositado fazem com que a hibridizacdo que ocorre na interface mude de magnitude, a
anisotropia de interface vai assumir diferentes valores pra diferentes texturiza¢cdes no plano
das amostras. Por exemplo, as multicamadas Co/Pt depositadas com os planos (001), (011)
e (111) paralelos a superficie dos filmes possuem os valores de Ks de 0,59, 0,42 e 0,97
mJ/m? [48]. Estes valores, além de dependerem da simetria de cada uma das texturizagoes,

estdo ligados ao fato de a diregdo <111> ser a dire¢do do eixo de facil magnetizacdo da



camada de Co quando ele é cfc (espessura < 2 camadas atémicas), equivalente a direcdo
<0001> quando ele é hcp (espessura = 3 camadas atdmicas). Isso quer dizer que, quando
a camada de Co nas multicamadas possui os planos (111) paralelos a superficie da
amostra, além de as hibridizacdes dos orbitais d serem mais fortes na interface,
aumentando o valor de Ks, o termo de volume Ky também é maior por causa da orientagédo
cristalografica. Conseqiientemente, o termo de anisotropia magnetocristalina K; € maior
nesta texturizacdo. Isto € diretamente refletido na espessura critica tc de amostras
formadas por multicamadas Co/Pt, Co/Pd e Co/Ni. Como a anisotropia magnetocristalina é
maior para esta texturizacéo, a espessura critica € maior, o que faz com que sistemas de
multicamadas deste tipo sejam mais estaveis e, conseqlentemente, ideais para estudos

gue envolvem amostras com magnetizacdo perpendicular.

2.2. Dispositivo Spin-LED

Existem varias propostas de dispositivos spintronicos semicondutores na literatura
baseados na injecéo e a deteccdo de uma corrente elétrica polarizada em spin. Em geral, o
principio de funcionamento explora tanto a existéncia de dois estados de resisténcia elétrica
como a rapidez da comutacéo desses dois estados, como no caso das MRAMs.

Um destes dispositivos que sera foco desse trabalho é o Spin-LED [38]. O Spin-LED
alia a caracteristica dos semicondutores de proporcionar recombinagfes radiativas de
portadores de carga entre as suas banda de conducao e valéncia, resultando na emissao
de luz, com a injecdo de corrente polarizada em spin, convertendo assim informagao
elétrica em Optica. Desta forma, este dispositivo permite a medida quantitativa da
polarizacdo em spin da corrente injetada, através de uma medida da polarizacéo circular da
luz emitida [17].

Um dispositivo Spin-LED € constituido de duas partes: a parte semicondutora e o
eletrodo injetor. A primeira é essencialmente um diodo semicondutor, com a diferenca que
entre as regides p e n, é colocada uma camada i de cerca de 10 nm, muito préxima em
constituicdo ao material que forma as outras regifes. Essa camada possui um bandgap de
menor energia do que as camadas que a circundam, atuando como um poc¢o quantico.
Normalmente as regides p e n sdo formadas pela liga ternaria AlGaAs, com dopantes
especificos para fornecer o carater p ou n, e a parte i € formada por uma camada do
semicondutor GaAs, que possui um bandgap de energia menor do que o bandgap do
AlGaAs. Sobre a regido n da heteroestrutura semicondutora é depositada a segunda parte
do dispositivo Spin-LED, o eletrodo injetor. A partir dele uma corrente polarizada em spin é

injetada no diodo de forma que, ao chegarem no pogo quantico, os elétrons recombinam-se



com os buracos provenientes da regido p, decaindo e emitindo fétons. Um esquema

ilustrativo de um dispositivo Spin-LED é mostrado na Figura 5.

eletrodo injetor

regido n

poc¢o quéantico

regiao p
GaAs{001)
Figura 5 — Esquema ilustrativo de um dispositivo Spin -LED [64].

E através da medida da luz emitida pelo pogo quantico, chamada de
eletroluminescéncia, que podemos obter informagdes a respeito da polarizagédo em spin da
corrente injetada no semicondutor. A partir das regras de selecdo Opticas, dependendo da
orientacdo do spin do elétron que se recombinou com um buraco no pog¢o quéantico, o féton
emitido vai ser polarizado circularmente para a esquerda ou para a direita. Assim, a analise
da polarizagdo da luz emitida pelo dispositivo pode ser diretamente relacionada a
polarizacdo em spin da corrente que foi injetada no semicondutor.

As regras de selecdo opticas que regem a eletroluminescéncia dizem respeito a
transferéncia de momento angular do elétron para o féton gerado no momento da
recombinacdo elétron-buraco, e-h* [39]. A Figura 6 mostra um diagrama esquematico das
bandas de conducédo e de valéncia (s e p, respectivamente) de uma estrutura tipo zinco-
blenda (estrutura cristalina do arseneto de gélio, GaAs) massiva (bulk) (a), e quando
confinada (b). As probabilidades de transi¢cédo (indicadas pelos niumeros 3 e 1 na Figura 6)
sdo obtidas através dos elementos de matriz de transicdo, relacionados aos niveis
envolvidos [39]. Assim, na forma massiva, a transicdo de um elétron com spin up
proveniente da banda de conducdo, m=+1/2, para o estado com m=+3/2 possui
probabilidade trés vezes maior do que a transi¢cdo para o estado m;=-1/2 na banda de

valéncia degenerada.
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Figura 6 — Diagrama esquematico dos niveis de energ ia das bandas de conducéo (CB) e de valéncia (VB)
para o GaAs (estrutura tipo zinco-blenda), (a) nas ua forma massiva (bulk) e (b) quando confinado. Os

nameros em vermelho indicam a probabilidade de cada transicdo [17].

Quando a camada de GaAs (ou quando uma estrutura do tipo zinco-blenda) é
submetida a um confinamento (ou a um campo de tensdo mecanica residual decorrente da
condicao de epitaxia), a degenerescéncia do nivel j=3/2 é removida na banda de valéncia.
Desta forma os niveis com m=%3/2 (chamados de heavy holes, HH, por possuirem massa
efetiva maior) figuem mais proximos da banda de conducéo do que os niveis com m;=+1/2
(chamados de light holes, LH, com menor massa efetiva), mudando o cenéario das
probabilidades de transicdo. Com o confinamento, a probabilidade de transicdo de um
elétron com spin up vindo da banda de condugéo, para o estado com m;=+3/2 na banda de
valéncia é praticamente 1, enquanto a probabilidade de transicdo do mesmo elétron para o
estado com m;=-1/2 é praticamente nula.

Por exemplo, vamos considerar o caso em que um elétron com spin up, mg=+1/2,
chega ao poc¢o quantico e se recombina com um buraco, emitindo um féton. Antes da
recombinacgdo, o elétron, que estava na banda de conduc¢éo (s), possuia momento angular
total m; igual a soma de seu momento angular orbital e seu spin, ou seja, m;=0+1/2=1/2.
Assim que ele decai para a banda de valéncia, ele pode ir para qualquer um dos estados
disponiveis, desde que a soma dos momentos angulares totais seja conservada. Ou seja, a
soma dos momentos totais do elétron na banda de condugéo (antes da recombinagéo, m;)
e do foton emitido (mjo), deve ser igual ao momento total do elétron na banda de valéncia

(depois da recombinacéo, my):

m; +m,, =m; Equacéo 13

Admitindo primeiramente que o féton seja circularmente polarizado para a direita

(o+), ou seja, que ele possua momento angular orbital igual a m=+1, seu momento total vai



ser mi=+1. Assim, 0 momento total do elétron apds a recombinacéo vai ser my=+3/2, e 0
Unico estado com este valor de momento total na banda de valéncia € o com m=+1 e
m¢s=+1/2. Podemos ver que, se um elétron com spin up decai no po¢o quantico, emitindo
um foton circularmente polarizado para a direita, ele continua mantendo a mesma
orientacédo de spin depois da recombinacao.

Admitindo agora que o féton emitido seja circularmente polarizado para a esquerda
(o-), com momento angular orbital igual a m=-1, e momento total mp=-1. Pela conservacgao
do momento angular total, 0 momento total do elétron apds a recombinagéo deve ser mj=-
1/2. Os dois estados disponiveis na banda de valéncia vao ser com m=-1 e m=0, com
ms=+1/2 e ms=-1/2, respectivamente, e 0 elétron pode ou ndo manter a sua orientacdo de
spin depois da recombinacdo. Um esquema mais completo dos niveis e das transi¢cdes

permitidas é mostrado na Figura 7.
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Figura 7 — Esquerda: Diagrama esquematico das bandas de conducéo (CB) e de valéncia (CV), e das
transi¢cdes permitidas em um poc¢o quéantico de GaAs. Direita: esquema ilustrativo das transi¢cdes

permitidas, conforme as regras de selegdo 6pticas ¢~ onhecidas.

Porém, como dito anteriormente, com a quebra de degenerescéncia nos estados
com j=3/2 mencionados acima, o nivel de HH fica mais energético e, consequentemente,
mais perto da banda de conducdo. Com isso 0s elétrons provenientes da banda de
conducéo véao decair no nivel m=+3/2. Como explicado anteriormente, um elétron com spin
up, vindo da banda de condugéo, ao decair num estado HH, vai sempre se recombinar com
um buraco e assim gerar um féton com m=+1, ou seja, circularmente polarizado para a

direita. Logo, os fotons circularmente polarizados para a direita emitidos pelo poco quéantico



vao ser relacionados somente aos elétrons com spin up. A mesma andlise de conservacéo
de momento angular é feita para elétrons com spin down vindos da banda de conducgéo e
decaindo na banda de valéncia. Com isso, podemos dizer entdo que os fétons
circularmente polarizados para a esquerda, emitidos pelo pogo quéantico sao relacionados

somente aos elétrons com spin down. Sendo a polarizagéo da luz emitida, P¢, definida por

—_ + - ~
P.= ﬁ Equacéo 14
g+ ag—

onde Il,. e I, s@o as intensidades da luz circularmente polarizada para a direita e para a

esquerda, respectivamente. Portanto, podemos dizer que

P.OP,.OR =F.P Equacio 15

em que Pg_ € a polarizacdo em spin da corrente que chega no poc¢o quantico, e F é um fator

de proporcionalidade entre as duas polariza¢cfes, dado por [33, 65]

F=—— Equacéo 16

gue nada mais € do que uma normalizacdo em fungdo dos tempos de recombinacéo e-h",
7, e 0 chamado tempo de spin-flip, 7 na regido n do Spin-LED. Assim, se 7y << T, 0S
elétrons perdem a polarizacdo em spin antes mesmo de se recombinarem no poco
guantico, e a polarizacdo da luz ndo pode mais ser relacionada a polarizacdo em spin da
corrente elétrica.

Mas para que tenhamos esta relagdo entre a polarizacdo da luz e a corrente
polarizada em spin (ou seja, a deteccao Optica da polarizacdo em spin da corrente que é
injetada no semicondutor) é preciso que 0s spins sejam paralelos ao eixo de quantizacéo
do poco, uma vez que a regra de selecdo discutida acima € apenas a conservagdo do
momento angular total. Este requisito indica que a magnetizacdo do eletrodo
ferromagnético injetor deve ser paralela ao eixo de quantizacdo do poco, ou seja,
perpendicular a superficie da heteroestrutura semicondutora que vai dar origem ao
dispositivo. Uma forma de se conseguir que a magnetizacdo do eletrodo injetor seja

perpendicular é usar um material com anisotropia magnética no plano, e entdo aplicar um



campo magnético suficientemente grande para que a magnetizacdo da amostra fique
perpendicular, possibilitando a medida de eletroluminescéncia [18, 33, 34, 66-69].

Outra forma € fabricar um material que ja possua a anisotropia magnética
perpendicular a sua superficie, 0 que dispensa a necessidade de aplicacdo de um campo
magnético externo para a realizacdo da medida. Alguns trabalhos foram feitos utilizando
multicamadas Fe/Tb como eletrodo ferromagnético injetor com magnetizacao perpendicular,
mas até o presente momento somente polariza¢des da luz de 3% foram encontradas sem a

aplicacdo de campo [70, 71].

2.3. Dispositivo VCSEL

Apesar de o dispositivo Spin-LED ser de grande valia na deteccéo da injecao eficaz
da polarizacdo em spin da corrente elétrica, ele possui uma pequena aplicacdo comercial
direta. Utilizando seus principios de funcionamento, um novo dispositivo spintrénico foi
proposto, baseado no chamado Vertical-Cavity Surface-Emitting-Laser, VCSEL, que possui
aplicacdes comerciais e vantagens em relacdo a lasers convencionais. Uma destas
vantagens é a de que, como neste dispositivo a luz é emitida perpendicularmente a sua
superficie, varios deles podem ser fabricados num mesmo wafer, diminuindo o custo de
fabricacdo. Assim, os dispositivos podem ser testados on-wafer, e depois cortados em
dispositivos individuais, ao contrario dos lasers convencionais em que a emissao da luz é
paralela a superficie do dispositivo. Neste dispositivo, um pog¢o quantico semicondutor é
imerso entre espelhos de Bragg semicondutores, de forma que a luz emitida é amplificada
por eles, e um laser é formado. Existe também o dispositivo VECSEL, vertical-external-
cavity surface emitting laser, em que a Unica diferenga de um dispositivo VCSEL é a de um
dos espelhos de Bragg € substituido por um espelho externo ao dispositivo.

Um espelho de Bragg € uma estrutura que consiste huma sequéncia alternada de
materiais opticos diferentes, ou seja, com indices de refracéo diferentes. Isso faz com que
ocorram reflexdes de Fresnel em cada interface entre as camadas, e se as camadas
Opticas que formam todo o espelho possuem espessura correspondente a 1/4 do
comprimento de onda para qual o espelho é desenvolvido (para 0 comprimento de onda
caracteristico da emissdo do poco quantico), a interferéncia entre os raios refletidos é
construtiva, e ocorre uma amplificacdo do sinal inicial. Este tipo de espelho de Bragg é

chamado de M4. Um esquema simples de um dispositivo VCSEL é mostrado na Figura 8.
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Figura 8 — Esquema simplificado de um dispositivo VCSEL

No inicio, os dispositivos VCSELs eram apenas lasers que emitiam luz ao longo da
direcdo perpendicular a superficie. Foram Hallstein et al. [72] e Ando et al. [73] uns dos
pioneiros a demonstrar que, utilizando elétrons polarizados em spin, e o principio basico do
Spin-LED, a intensidade do laser aumentava muito, diminuindo consideravelmente o
threshold (estado em que o menor ganho de sinal € igual as perdas do laser; é a partir
deste estado que o uso do dispositivo € viavel e, quanto menor as perdas, maior o ganho
do sinal, e menor o threshold). Para criar uma corrente polarizada em spin em direcdo ao
poco quantico do dispositivo, eles usavam o método do bombeamento éptico [35, 36],
utilizando para isto um laser externo. Este método consiste no processo fisico inverso do
dispositivo Spin-LED. Isto &, a partir das mesmas regras de selegéo opticas populacdes de
elétrons polarizados em spin eram criados a partir de luz circularmente polarizada incidente
no dispositivo. Estes elétrons chegavam ao pog¢o quantico do dispositivo (no diodo),
realizando agora 0 mesmo processo descrito nos Spin-LEDs. Porém este método de
bombeamento 6tico s6 € possivel através de um valor maximo de 50% da polarizacdo
circular inicial da luz [39], o que significa uma polarizagdo em torno de 50% da corrente
polarizada em spin.

PrevisGes teodricas e simulagbes mostraram que bombeamento elétrico, ou seja,
criacdo de corrente polarizada em spin sem a utilizacdo do método de bombeamento Optico
e sim a partir de um contato elétrico, resultavam em intensidades de luz ainda maiores.
Além disso, uma maior diminui¢do do threshold do laser era possivel [74].

Um dos primeiros trabalhos a mostrar que a injecdo elétrica de corrente polarizada

em spin era possivel foi feito por Holub et al. [75]. Neste trabalho, foi utilizado o



semicondutor magnético GaMnAs como fonte da corrente polarizada em spin, inserido
entre 0 espelho de Bragg superior e a parte p do diodo. Com a utilizacdo deste eletrodo
injetor de corrente polarizada em spin era necessaria a aplicacdo de fortes campos
magneéticos externos para alinhar a magnetizacado das camadas de GaMnAs com a dire¢ao
perpendicular a superficie do dispositivo. Com isso, a maxima polariza¢do da luz emitida foi
de 4%, a temperatura de 80K. Mais tarde, outro trabalho de Holub et al. [76] mostrou a
primeira evidéncia de altos valores de polarizagdo da luz emitida pelo dispositivo, cerca de
23% a 50K. Para isso, foi utilizado um contato Schottky de Fe exterior ao dispositivo, de
modo que a corrente polarizada em spin era injetada pela sua parte inferior. Esta forma de
injecdo da corrente polarizada em spin tem a desvantagem de o transporte dos elétrons do
contato até a regido ativa do dispositivo poder fazer com que a polarizacdo em spin da
corrente diminua [77].

O ideal para que o dispositivo VCSEL seja comercialmente viavel é a
implementacdo de um eletrodo injetor ferromagnético diretamente no dispositivo, para que
sejam reduzidas perdas na polarizacdo em spin da corrente durante o trajeto dos elétrons
até o poco quantico. Além disso, eletrodos ferromagnéticos com magnetizacado
perpendicular sdo ainda mais promissores, pois dispensam a aplicagdo de campos
magnéticos externos para o funcionamento do laser. Desta forma, a arquitetura dos
dispositivos Spin-LED desenvolvidos neste trabalho s&@o excelentes candidatos para a

posterior implementacéo em dispositivos VCSEL.



Capitulo 3

Técnicas Experimentais

Todas as amostras estudadas neste trabalho foram fabricadas a partir da técnica de
pulverizagdo catddica assistida por campo magnético (Magnetron Sputtering), na Unité
Mixte de Physique CNRS/Thales, em Palaiseau, Franga. Varias técnicas de caracteriza¢éo
estrutural foram utilizadas, como RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction) e
TEM (Transmission Electron Microscopy), além das técnicas de caracterizagdo magnéticas
como AGFM (Alternating Gradient Force Magnetometer), SQUID (Superconductor Quantum
Interference Device) e MFM (Magnetic Force Microscopy), todas realizadas na Thales. Apés
estas caracterizagbes, as amostras consideradas ideais foram submetidas a litografia
Optica, no mesmo local, para serem preparadas para as medidas de eletroluminescéncia
realizadas no LPCNO (Laboratoire de Physique et Chimie de Nano-Objets) situado na
Universidade de Toulouse, em Toulouse, Franca.

Neste capitulo serdo apresentados os principios fisicos basicos de todas as técnicas

de fabricacao, caracterizacdo e medidas utilizadas neste trabalho de doutorado.
3.1. Fabricacdo das amostras

A preparacdo dos substratos, para a posterior deposicdo das multicamadas,
dependia da sua natureza. Os substratos de SiO,, utilizados nas etapas de otimizacéo,
foram limpos a partir de uma solugéo de sab&o industrial, e enxaguados em uma cuba de
agua destilada, até a resistividade da agua atingir o valor padrao de 11 MQ. Os substratos
de Si (001) monocristalino eram submetidos a limpeza RCA, explicada na secdo 4.1.2.
ApGs os devidos processos de limpeza, os substratos eram colados com resina PPMA em
porta-amostra especifico para o equipamento utilizado, para, entdo, serem introduzidos na
camara de deposicao. Os substratos de GaAs e os diodos AlGaAs ndo eram limpos antes
de entrarem na camara de deposicdo, pois eles eram sempre submetidos ao processo de
dessorcdo da camada de As amorfo, presente na superficie, que sera explicado adiante. A
resina PPMA ndo era utilizada neste caso, pois, como no processo de dessorcdo o

substrato é aquecido a temperaturas proximas de 350C, ocorre uma quebra das ligacdes



quimicas na resina, ndo mantendo o substrato colado no porta-amostras. Neste caso uma
cola prata era utilizada. Quando algum processo de litografia seria feito na amostra, o que
impossibilita 0 uso de uma cola na parte traseira da amostra, o substrato era mantido no

porta-amostra por parafusos, como mostra a Figura 9.

Figura 9 — Fotografia do porta-amostra e do substra  to utilizado no equipamento de pulverizagéo
catodica.

Como dito, todos os filmes utilizados neste trabalho foram feitos a partir da técnica
de pulverizacdo catddica assistida por campo magnético, a qual serd explicada a seguir.

3.1.1. Pulverizacédo catddica assistida por campo ma  gnético

Em 1852 e em 1858, Grove e Plucker [78] observaram que se uma descarga elétrica
ocorre entre dois eletrodos separados por um gas ionizado sob baixa pressao, um filme fino
se formava no eletrodo positivo (anodo), constituido pelo mesmo material do eletrodo
negativo (catodo). Surgiu assim a pulverizacado catodica, que so6 foi explorada como técnica
de deposicéao a partir de 1950, devido as limitaces tecnolédgicas da época.

O principio basico desta técnica de deposicao esta no gas ionizado presente entre
os dois eletrodos. Quando estes eletrodos sado submetidos a uma diferenca de potencial,
ocorre a formacédo de um plasma entre eles constituido pelos elétrons livres presentes na

camara de deposicao e os ions do gas que foi injetado na cdmara (normalmente um gas
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nobre, como o argbdnio, Ar, que é o mais utilizado). Este fendmeno é visualizado pela
aparicdo de uma descarga (lilas, no caso do Ar) na camara de pulverizacdo, como
mostrado na Figura 10. No momento inicial em que o gés € injetado na camara, 0s
atomos do gés ndo estdo ionizados. A ionizagdo tende a ocorrer a partir do momento em
gue a diferenca de potencial é aplicada entre os eletrodos, de forma que os elétrons livres
presentes na camara sao acelerados em dire¢do ao anodo, colidindo com os atomos do
gas e provocando mais ionizagbes no caminho. Por sua vez os ions do gas vado ser
acelerados em direcdo ao catodo, colidindo com os seus atomos. Como estes ions
possuem uma grande energia cinética, grande parte dela é transferida para os atomos que
formam o cétodo (chamado agora de alvo — formado por uma pastilha do material desejado,
de aproximadamente 0,5 cm de espessura). Os atomos do alvo sdo entdo ejetados em
todas as direcdes, alguns deles chegando ao anodo (chamado agora de substrato) e 14 se

depositam, formando o filme fino.

porta-amostras

substrato R
plasma Ar

alvo

Figura 10 — Vista lateral do porta-alvo e porta-amostra

Ao mesmo tempo em que os atomos do alvo sdo ejetados em dire¢do ao substrato,
elétrons secundarios também s&o emitidos no mesmo processo. Estes elétrons secundarios
sédo de extrema importancia, pois sado eles os responsaveis pela manutencdo do plasma e
consequentemente pela formagéo do filme. Se ndo existissem estes elétrons secundarios,
0s elétrons responsaveis pela ionizacdo dos atomos de Ar seriam rapidamente absorvidos
pelo substrato, e novos ions de Ar ndo seriam formados. Os 4tomos ejetados pelo alvo
seriam somente aqueles provenientes das colisbes com os ions de Ar formados

anteriormente. Se novos ions ndo sao formados, novos atomos do alvo ndo séo ejetados



em direcdo ao substrato, e o processo de deposi¢cdo para. Com a emissdo dos elétrons
secundarios, mais atomos de Ar sofrem ionizacdo, e mais &tomos do alvo sdo ejetados,
juntamente com mais elétrons secundéarios. Este efeito € chamado efeito cascata,
responsavel pela continuidade do processo de deposi¢cdo e pela auto-sustentacdo do

plasma. Uma ilustracdo do processo de deposi¢cdo € mostrada na Figura 11.
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Figura 11 — llustracéo da deposicao por pulverizagd o catddica.

A corrente entre o alvo e o substrato aumenta durante a formag&o do plasma, chega
a um valor constante quando o efeito cascata atinge seu valor 6timo, enquanto a diferenca
de potencial aplicada entre os eletrodos é sempre mantida constante [79]. Existem trés
regimes principais de descarga, relacionados a densidade de corrente. O primeiro,
denominado descarga de Townsend, possui uma fraca densidade de corrente, ou seja, uma
fraca densidade de ions. O segundo, denominado regime descarga luminescente normal e
anormal, com densidades de corrente de 10° e 10" A/cm? respectivamente, é importante
por possuir uma densidade de corrente idnica consideravel aliada a uma diferenca de
potencial grande. Nesse regime 0s ions possuem energia cinética elevada. O terceiro é o
regime de arco que utiliza uma densidade de corrente muito grande e, por conta disso, €
muito instavel e perigoso [78]. E no regime de descarga luminescente anormal que o0s

processos de deposicao por pulverizacéo catodica ocorrem.



A escolha de um gas nobre para a formagdo do plasma esta relacionada a
reatividade dos ions que formam o plasma com o alvo e com o filme formado; num
processo de deposi¢do ndo é desejavel que ocorra uma reacao entre eles, pois o interesse
€ o0 de se obter um filme com alto grau de pureza. Como algumas vezes acontece de o ion
ser incorporado pelo filme ou mesmo pelo alvo, o0 numero de reagdes deve ser 0 menor
possivel. Por isso gases nobres sado utilizados, pela sua auséncia de reatividade quimica.
No entanto, ndo € possivel descartar o processo de implantacdo ibnica, em que 4tomos de
materiais selecionados sdo implantados num filme. Isso pode ocorrer de forma néo
intencional ou proposital, utilizando os mesmos principios basicos da pulverizacéo catddica.
O Ar é o gas comumente utilizado no processo de deposicdo por, além de ser um gas
nobre, ser mais barato e de mais facil obtencao [80].

Para que o plasma seja mantido e o filme seja formado, é necessario trabalhar em
certos limites de presséo da camara de vacuo. De acordo com a teoria cinética dos gases,
em pressdes em torno de 2x10”° mbar, o livre caminho médio do elétron é da ordem de 300
cm, muito maior do que a distancia entre o alvo e 0 substrato na cAmara de deposicéo, que
normalmente é de aproximadamente 10 a 20 cm. Sendo assim, a probabilidade de colisdo
dos elétrons secundarios com os atomos de Ar € extremamente baixa, e nesta pressédo o
plasma se extingue. Desta forma, para que o plasma seja mantido, € necessario aumentar
a pressdo para valores em torno de 10™ e 10 mbar, de forma a diminuir o0 caminho médio
do elétron e permitir o processo de ionizagdo. Por outro lado, nestes valores de pressao o
livre caminho médio dos ions de Ar, e também dos atomos ejetados pelo alvo, diminui, e 0
nuamero de colisbes que eles sofrem aumenta. Se os ions de Ar sofrem mais colisdes, ao
chegar ao alvo eles possuem menor energia e 0os atomos ejetados pelo alvo serdo em
menor numero. Os poucos atomos ejetados, além de terem menor energia cinética, vao
sofrer colisbes ao longo do caminho entre o alvo e o substrato, diminuindo ainda mais a sua
energia. Desta forma, a condicdo de manter o plasma faz com que a velocidade de
deposicao seja muito pequena.

Na década de 60, estudos baseados no comportamento do processo de deposi¢ao
na presenca de um campo magnético deram origem a pulverizacao catddica assistida por
campo magnético [81]. Neste tipo de deposi¢do, um ima é colocado em contato com o alvo,
de forma que um campo magnético, perpendicular ao campo elétrico, seja gerado na sua
superficie. Desta forma, os elétrons e os ions Ar* sdo submetidos a uma aceleracéo devido
a forca de Lorentz que surge por conta do campo magnético. Como os ions Ar’ tém uma
massa consideravel, a forca de Lorentz ndo atua consideravelmente sobre eles, e suas
trajetorias permanecem as mesmas, ou seja, mesmo com a presenca do campo magnético,

eles continuam indo diretamente de encontro ao alvo, bombardeando seus atomos. J& os



elétrons, por possuirem massa muito pequena, sofrem diretamente a acéo desta forca, e
percorrem trajetorias helicoidais em torno das linhas de campo magnético. Isso faz com que
os elétrons fiqguem “aprisionados” pelo campo magnético numa regido proxima ao alvo,
mesmo se ele esta negativamente carregado. A presenca dos elétrons proximos ao alvo faz
com que ocorram mais colisbes com os atomos de Ar nesta regido e, como os ions de Ar ja
estdo proximos ao alvo, eles praticamente ndo perdem energia cinética antes de colidir com
0s atomos do alvo. Sendo assim, os 4&tomos do alvo vao ter mais energia, e chegar com
mais facilidade no substrato. Desta forma, a presenca de imés em contato com o alvo faz
com que, mesmo a pressdes altas, a velocidade de depdsito seja maior e o plasma seja
mantido constante. Varios formatos de imas sdo utlizados, mas o mais comum, e o
utilizado no equipamento presente na Unité Mixte de Physique CNRS/Thales € o em forma

de anel, como mostra o esquema na Figura 12.

— suporte —

Figura 12 — llustragdo do porta-alvo tipo magnetron usado na pulverizagao assitida por campo

magnético.

Acima é descrito o modo de deposicdo DC, que € quando a diferenca de potencial
aplicada entre o alvo e o substrato € mantida constante, utilizada quando o material que se
deseja depositar € um metal. Existe outro modo de deposicdo, chamado de RF (Radio
Frequency), em que a diferenca de potencial aplicada entre o alvo e o substrato é aplicada
alternadamente, com freqiiéncia de 13,56 MHz. Esse modo de deposicao por pulverizacdo
catédica RF é utilizado quando se deseja depositar um material isolante sobre um
substrato. Quando um alvo de material isolante é utilizado no modo de deposicdo DC
(corrente continua) a sustentacdo do plasma pelos elétrons secundarios provenientes do

alvo ndo ocorre, pois acontece uma reposicdo de cargas negativas na superficie do alvo



assim que o processo DC comeca. Para sanar este problema, e fazer com que o plasma
seja mantido, uma fonte de voltagem RF é conectada ao alvo. Assim, por vezes o alvo fica
com potencial positivo em relacdo ao substrato, aumentando o numero de colisées dos
elétrons presentes na camara de deposicdo com os &tomos de Ar, mantendo a existéncia
do plasma e tornando possivel a deposi¢cdo dos atomos provenientes do alvo no substrato
[79, 81]

Neste trabalho, o equipamento de pulverizacao catddica utilizado, instalado na UMR
CNRS/Thales, foi o da marca Plassys, modelo MP900S, mostrado na Figura 13. Nesta
figura € mostrada a camara primaria e a camara principal, onde ocorre o processo de
deposicdo. A camara primaria possibilita o carregamento de porta-amostras a pressao
atmosférica sem afetar a pressdo da camara principal a partir de uma valvula entre as duas.
Assim que os porta-amostras sao inseridos, o sistema de vacuo da camara primaria (uma
bomba primaria e uma bomba turbo) é responsavel por pressées equivalentes a da camara

principal e, assim, os porta-amostras podem ser transferidos para esta Ultima.

camara principal

camara primaria valvula

Figura 13 — Fotografia do equipamento de pulverizacéo catddica utilizado na Unité Mixte de Physique
CNRS/Thales.



A pressdo de base da camara principal é de aproximadamente 5x10® mbar. Ela é
criada por um sistema de vacuo composto por uma bomba priméria e uma bomba
criogénica. Quando o processo de deposicao vai ter inicio, a entrada de gas Ar é controlada
até a pressdo chegar a 2,5x10° mbar, valor padréo para os depdsitos metélicos no modo
DC. Para a deposicdo de MgO, no modo RF, a pressdo utilizada é de 4,0x10? mbar. As
velocidades de depdsito utilizadas ficam em torno de 0,72 Als para o Co, 5,26 Als para a
Pt, 8,11 A/s para o Au e 0,21 A/s para o MgO.

3.1.2. Dessorgéo da camada de As

Todos os substratos semicondutores, quando ndo sao fabricados in situ com as
camadas que sdo depositadas sobre eles, necessitam de uma camada de recobrimento
sobre a sua superficie, para possibilitar o tranporte sem danificar a sua superficie cristalina.
Em substrato de GaAs ou AlGaAs, usualmente dois tipos de recobrimento sdo utilizados:
uma camada de oxido de As e uma camada de As amorfo. Desta forma, antes de cada
depdsito, € necessario retirar a camada de recobrimento para se recuperar a superficie
cristalina do substrato. No caso do recobrimento de As amorfo 0 método de retirada desta
camada é chamado de dessor¢ao.

O processo consiste em se aquecer lentamente o pedago do substrato a ser
utilizado, até aproximadamente a temperatura de 300C em ultra-alto vacuo (10° mbar);
com isso, a camada de As amorfo é evaporada da superficie do substrato. Neste trabalho,
para que ocorra 0 aquecimento, o porta-substrato € colocado numa camara acoplada com a
maquina de pulverizacao catédica, possibilitando a dessorgéo e o posterior depdésito in situ.
Desta forma, € necessario introduzir o porta-amostras na camara de depoésito (camara
principal), para entdo transferi-lo para a camara de dessorcdo através da camara
secundaria. A Figura 14 mostra uma fotografia tirada das camaras principal, secundaria e
de dessorc¢ao.

O monitoramento da retirada da camada de As da superficie do substrato é feito
através de imagens RHEED (Reflection High Energy Diffraction) durante o processo de
aquecimento. Assim que obtemos o padrdo de imagens conhecido de uma superficie
cristalina, com a primeira reconstrucdo possivel, 0 aquecimento € desligado. Se o depdsito
a seguir deve ser feito em alta temperatura, o substrato é imediatamente transferido para a
camara de deposicdo, onde o receptaculo em gue o porta-amostra é inserido ja deve estar
aquecido a temperatura desejada. Se o depdsito a seguir deve ser feito a temperatura

ambiente, o substrato é deixado na camara de dessor¢cdo (ou na camara secundaria) até



seu resfriamento, sempre preservando o caréter in situ de todo o processo de fabricacdo
das amostras.

camara de dessorcéo camara secundaria camara principal

,’EIXOS“GEG-

fo s

tela RHEED camera filmadora

Figura 14 — Fotografia da cAmara de dessorcdo da camada de Asa  morfo, acoplada ao equipamento de
pulverizagdo catddica disponivel na  Unité Mixte de Physique CNRS/Thales.

3.2. Caracterizagdes magnéticas

Todas as amostras foram submetidas a caracterizacbes magnéticas, sempre com o
intuito de se obter informacdes sobre a anisotropia magnética perpendicular. Primeiramente
as amostras eram medidas no magnetdmetro AGFM (Alternating Gradient Force
Magnetometry), pelo fato de a obtengc&o dos dados ser de mais facil e rdpida aquisi¢cdo. No
caso em que uma amostra apresentava magnetizacdo perpendicular, ela era entédo
submetida a medidas em um magnetdmetro com sensor SQUID (Superconducting
Quantum Interference Device), mais precisas e mais demoradas. A obtencdo de imagens
dos dominios magnéticos era entdo feito através do microscopio de for¢a atbmica, no modo
MFM (Magnetic Force Microscopy).



3.2.1. AGFM (Alternating Gradient Force Magnetometer )

A técnica AGFM baseia-se na forca que um gradiente de campo magnético exerce
sobre uma amostra magnética. Esta for¢a proporciona um deslocamento da amostra da sua
posicdo de origem, e este deslocamento é proporcional ao momento magnético da amostra
em questdo. Desta forma, medindo o deslocamento é possivel obter 0 momento magnético
da amostra [82].

No equipamento AGFM a amostra é fixa em uma haste de pyrex, que por sua vez &
conectada a um piezoelétrico bimorfo. Todo o conjunto esta imerso huma sonda, formada
por um revestimento de metal, que tem o objetivo de proteger a haste de pyrex devido a
sua fragilidade. Dentro da sonda, a haste possui liberdade total para se mover, ao mesmo
tempo que o sistema elétrico ao qual ela é acoplada também possui liberdade de
movimento. O deslocamento da amostra (o deslocamento do sistema haste-amostra) €
refletido no piezoelétrico bimorfo que gera um sinal elétrico proporcional ao deslocamento e
portanto proporcional ao momento magnético da amostra [83]. Um esquema da sonda

utilizada é mostrado na Figura 15(a).
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Figura 15 — Esquemas ilustrativos (a) da sonda utili ~ zada no magnetémetro AGFM e (b) do magnetdmetro.



O campo magnético gradiente alternado € aplicado transversalmente ao longo do
eixo z, conforme Figura 15(b), e é gerado por um par de bobinas AC que atuam em
oposi¢ao de fase (cada bobina é responsavel por uma direcdo, +z e —z, do gradiente de
campo). O fato de o gradiente de campo magnético ser alternado faz com que, em uma
frequéncia de oscilagdo bem definida, o conjunto haste-amostra entre em ressonancia
mecanica com 0 campo magnético, fazendo com que o seu deslocamento seja
maximizado. E nesta frequéncia de ressonancia que as medidas de magnetizacdo s&o
feitas, e a obtencdo do deslocamento maximo faz com que momentos magnéticos muito
pequenos possam ser medidos (~10° emu [84]), aumentando a sensibilidade do
equipamento. A amostra é entdo colocada entre estas bobinas e também entre as bobinas
maiores responsaveis pelo campo magnético continuo DC (de até 20 kOe).

As curvas de magnetizacdo sdo obtidas através da varredura do campo magnético
DC, em conjunto com a aplicacdo do campo magnético AC sempre com frequéncia igual a
frequéncia de ressonéncia haste-amostra, normalmente em temperatura ambiente. No
equipamento AGFM utilizado neste trabalho, dois tipos de sondas foram utilizados,
possibilitando a medida de magnetizacdo da amostra com campo magnético aplicado
paralelamente e perpendicularmente ao plano. A Unica diferenca entre as duas sondas
utilizadas estava na orientagcdo da amostra em relagdo ao eixo z, sem mudanca na sua
constituicdo nem seu principio fisico.

Neste trabalho foi utilizado um magnetémetro AGFM comercial, da marca Princeton

Measurements Corporation.

3.2.2. SQUID (Superconducting Quantum Interference Device )

SQUID é um dispositivo que essencialmente transforma fluxo magnético em uma
voltagem, possivel de ser medida e acoplada a um sistema elétrico. Um magnetdmetro com
sensor SQUID utiliza um destes dispositivos para medir a magnetizacdo de amostras
submetidas a um dado campo magnético. Porém, a medida é indireta, pois a amostra ndo
fica exposta diretamente ao dispositivo. Um esquema do sistema de medida € mostrado na
Figura 16 (a).

A amostra magnética se move através de um sistema de bobinas supercondutoras,
chamado de sistema de deteccdo, ou gradidmetro, que tem como fungcdo detectar a
variacdo de fluxo magnético que o movimento desta amostra cria, enquanto bobinas
externas geram o campo magnético continuo. Isso permite a obtencdo de curvas de
magnetizacdo em funcdo do campo magnético aplicado e da temperatura na qual € mantida

a amostra. Bobinas supercondutoras estdo acopladas por indugédo ao dispositivo SQUID.



Assim, a variacdo de fluxo magnético vai fazer com que surja uma diferenca de fase na
corrente no dispositivo. ou seja, uma diferenga de potencial entre suas extremidades,
diretamente proporcional ao fluxo magnético criado pela amostra, e consequentemente
proporcional ao seu momento magnético [85]. Toda a parte supercondutora do
equipamento fica imersa num banho de He liquido a uma temperatura de 4,2 K.

(a) (b)

bobinas de campo continuo

- porta-amostra

gradidmetro

amostra

I,

— SQUID

C
I
l Josephson anel supercondutor
banho de He liquido

Figura 16 — Esquemas ilustrativos (a) do magnetdmetr o SQUID e (b) do dispositivo SQUID.

Em um magnetdometro SQUID, a transformacao de variacao de fluxo magnético em
voltagem ¢€ feita através do dispositivo SQUID formado por um anel supercondutor com
uma ou duas jun¢des Josephson, Figura 16(b). Uma juncdo Josephson é definida como
formada por dois circuitos de supercondutores separados por uma fina camada de um
material isolante por onde os pares de Cooper tunelam. Na auséncia de campo magnético
e de corrente, as funcdes de onda dos pares de Cooper estdo em fase entre os dois lados
de cada juncgdo. Ou seja, estdo em fase entre os arcos DAB e BCD.

Quando uma corrente | é aplicada entre as extremidades A e C (uma diferenca de
potencial) na Figura 16(b), as jun¢des Josephson oscilam numa frequéncia bem definida.
Quando um campo magnético externo € aplicado perpendicularmente ao plano do anel,
uma corrente i é induzida. Esta corrente faz com que surja uma diferenca de fase entre as
funcdes de onda dos pares de Cooper através das jun¢cBes, mudando frequéncia em cada

uma delas. Sabendo a diferenca de voltagem, € possivel saber o valor de i e, através da



condicdo de coeréncia quantica (que diz que a diferenca de fase total deve ser um multiplo
de 21) podemos obter a relacdo entre a corrente e o fluxo que deu origem a ela, e assim
obter o momento magnético da amostra.

A frequéncia de uma jun¢éo Josephson depende de constantes fisicas fundamentais
como a carga do elétron e e a constante de Planck h, além da diferenca de potencial
aplicada entre as suas extremidades. Como as medidas de frequéncia sdo muito precisas,
variagdes muito pequenas de voltagem sdo percebidas, o que faz com que o magnetémetro
SQUID seja 0 magnetbmetro mais sensivel da atualidade, medindo momentos magnéticos
da ordem de 10°® emu.

O magnetdmetro SQUID utilizado neste trabalho € o da marca Quantum Design.

3.2.3. MFM (Magnetic Force Microscopy )

A técnica MFM de imageamento de dominios magnéticos s6 é possivel a partir de
um microscopio de forca atbmica (AFM — Atomic Force Microscopy). O AFM fornece
informacfes sobre a topografia da superficie da amostra analisada através de uma ponta
gue possui espessura de apenas alguns nanometros. Esta ponta (ou o cantilever, que &
onde a ponta esta acoplada) varre a amostra no plano x-y, reproduzindo o relevo da
amostra através de interacdes (atrativas e repulsivas) entre os atomos da sua extremidade
e 0s atomos da superficie. Através destas interagfes, a ponta se movimenta no eixo z de
acordo com o relevo da superficie. O monitoramento deste movimento através de lasers
fornece ao computador acoplado ao sistema as informagdes necessérias para a formagéo
da imagem topogréfica da superficie da amostra [86].

Existem trés modos de se obter um mapeamento de uma superficie, todos eles
relacionados com a interacdo entre os atomos da ponta e os atomos da superficie da
amostra. No modo contato, a interacdo entre a ponta e a amostra é repulsiva e a ponta é
mantida permanentemente em contato com a superficie da amostra. No modo dinamico a
interacdo € atrativa, pois a ponta permanece um pouco afastada da superficie da amostra
tateando-a, numa frequéncia muito préxima a frequéncia de ressonancia mecanica do
sistema ponta-cantilever. E no modo nado-contato a ponta fica ainda mais afastada da
superficie da amostra (~ 10 nm), e o cantilever continua oscilando da mesma forma que no
modo dinamico. Neste modo de obtencdo de imagem, as forcas do tipo van der Waals se
tornam despreziveis, ndo interferindo na amplitude de oscilacdo (ou seja, nao interferindo
na imagem obtida), e outras interacdes presentes entre os atomos da ponta e os atomos da

superficie podem ser mapeadas. E neste modo que a técnica de MFM ¢ realizada. Se a



ponta é revestida com um material ferromagnético em estado remanente, as for¢as de
interacdo de origem magnética entre a ponta e a amostra podem ser percebidas.

A interagdo magnética entre a ponta e a amostra pode ser repulsiva ou atrativa,
dependendo da orientagdo da magnetizagdo da ponta em relacdo a uma determinada
regiio da superficie da amostra. E esta diferenca entre repulsdo e atracdo que vai ser
responséavel pelo contraste na imagem final, que vai ser obtida através da varia¢éo da fase
em torno da frequéncia de oscilagdo da ponta. As interagfes atrativas estdo relacionadas
com regides claras na imagem, enquanto interacdes repulsivas estdo relacionadas com
regides escuras na imagem. Um esquema das interacdes de atracdo e repulsdo numa
amostra magnética é mostrado na Figura 17, na qual H é o campo magnético originado nas

de fronteiras de dominios magnéticos presentes na amostra.
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Figura 17 — Esquema ilustrativo do método de obtencd o de imagens magnéticas a partir do microscopio
MEM.

Como a componente de H que interage com a ponta € somente na direcao
perpendicular a superficie, na direcdo z, obtemos como resultado final uma imagem que
traduz o mapeamento magnético da superficie da amostra (no plano x-y), analogamente ao

mapeamento topografico obtido através do AFM.
3.3. Caracterizacdes estruturais
Para se analisar a modulacdo quimica das amostras neste trabalho, ou seja,

analisar a formacdo de multicamadas com camadas continuas e interfaces bem definidas,

foi utilizado um microscopio eletrénico de transmissdo disponivel na Unité Mixte de



Physiqgue CNRS/Thales. Adotaremos o acronismo em inglés TEM (Transmission Electron
Microscopy). Para se analisar a estrutura da superficie dos substratos de GaAs e AlGaAs,
bem como, a superficie das camadas depositadas foi utilizada a técnica de RHEED

(Reflection High Energy Electron Diffraction).

3.3.1. TEM (Transmission Electron Microscopy )

A resolucéo espacial obtida a partir da imagem de um objeto depende diretamente
do comprimento de onda indicidente sobre ele. No século XIX, tentativas de se fabricar um
microscopio baseado em uma onda com comprimento menor do que a luz visivel
exploraram as radiacbes emitidas por particulas carregadas quando aceleradas ou
desaceleradas. Foi s6 com a hip6tese de de Broglie, em 1927, de que o elétron poderia ser
associado a uma onda, de comprimento de onda muito pequeno, € que 0 Microscopio
eletrbnico teve embasamento fisico para ser fabricado. O desenvolvimento dos
microscopios eletrdnicos permitiu a obtencao das primeras imagens em escala atdbmica.

Atualmente, dois tipos de microscépios eletrénicos sdo mais conhecidos: o
microscoépio eletronico de varredura (SEM, Scanning Electron Microscopy) e 0 microscopio
eletrdnico de transmissdo (TEM, Transmission Electron Microscopy). Em ambos, um feixe
de elétrons incide na amostra; a diferenca entre eles é o processo de obten¢do da imagem.
No microscopio eletrénico de varredura a imagem € obtida através dos elétrons que séo
refletidos pela amostra. No microscépio eletrénico de transmisséo, a imagem € formada a
partir dos elétrons que atravessam a amostra, isto €, a partir dos elétrons que sao
transmitidos pela amostra. Ao contrario de um microscopio 6ptico, no microscopio eletrdnico
o feixe de elétrons interage consideravelmente com a amostra ao atravessa-la, fornecendo
uma rigueza maior de informacgdes estruturais.

A incidéncia do feixe de elétrons na amostra gera elétrons secundarios (originarios
dos atomos da amostra), elétrons retroespalhados (originarios da colisdo entre os elétrons
do feixe e os atomos da amostra), elétrons Auger, raios-x, elétrons transmitidos e elétrons
difratados. Os elétrons retroespalhados, por exemplo, fornecem informacdo composicional
quimica da amostra, enquanto os elétrons difratados fornecem informacéo sobre a estrutura
cristalina da amostra [87].

A preparacdo da amostra € de extrema importancia nesta técnica. Como sao 0s
elétrons transmitidos os responsaveis pela formacdo da imagem, a amostra deve ser fina o
suficiente, de modo que os elétrons ndo percam energia e mudem o minimo possivel a sua

trajetéria quando a atravessam. Desta forma as amostras submetidas a este tipo de



imageamento devem passar por um processo de preparacdo cuidadoso, para deixar a
espessura da amostra em torno de algumas dezenas de nanometros.

Para se obter uma imagem fiel da amostra, € necessério que somente os elétrons
transmitidos cheguem a tela. Para isso, ocorre um bloqueio dos feixes dos elétrons
difratados e dos elétrons espalhados pela amostra através da abertura correta da lente
objetiva, situada entre a amostra e a tela. Este método de obten¢édo da imagem é chamado
de imagem em campo claro. Neste método a imagem possuird contraste dado por regides
escuras e claras, relacionadas as regides da amostra que absorveram ou transmitiram mais
o feixe de elétrons incidentes. Esta relacdo depende tanto da morfologia da amostra,
gquanto do nimero atdmico dos atomos que a compde: quanto maior o nimero atémico do
atomo, maior serd a fracdo de elétrons retroespalhados. O inverso também vale, ou seja,
guanto maior o niumero atdmico do atomo, menos elétrons séo transmitidos pela amostra,
fornecendo assim um contraste composicional da amostra na imagem formada.

De forma analoga, a abertura da objetiva pode ser ajustada de forma a bloquear o
feixe de elétrons transmitidos pela amostra, deixando disponivel apenas o feixe de elétrons
difratados ou o feixe de elétrons espalhados. Este método de obtencdo da imagem é
chamado de imagem em campo escuro. No caso do feixe de elétrons difratados, cuja
difracao é equivalente a difracdo de raios-x, através da lei de Bragg € possivel saber com

exatidao a estrutura cristalina da amostra.

3.3.2. RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction )

Assim como nos microscopios eletrdnicos, a natureza ondulatéria do elétron € o
fendbmeno fisico basico da técnica RHEED. Um feixe de elétrons incide sobre a superficie
num angulo rasante (6 ~ 29, de forma que os elétrons séo difratados ape nas pelos atomos
da superficie da amostra. Os elétrons difratados interferem construtivamente em angulos
especificos, relacionados a estrutura cristalina e ao parametro de rede dos atomos na
superficie da amostra. Desta forma, ao chegarem numa tela fluorescente, estes elétrons
geram um padrdo de difracdo regular relacionado as caracteristicas da superficie da
amostra [88]. A Figura 18 mostra um esquema de um sistema RHEED, enquanto a Figura
19Figura 18 mostra a obtencdo de uma imagem RHEED na tela fluorescente acoplada ao

sistema disponivel na Unité Mixte de Physique CNRS/Thales.
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Figura 18 — Esquema ilustrativo da obten¢&o de imagens RHEED.

Figura 19 — Fotografia tirada durante o processo de obtengdo de imagens RHEED de uma superficie

cristalina no equipamento disponivel na  Unité Mixte de Physique CNRS/Thales.

Para podermos analisar a relagdo entre o padrdo obtido na tela com a estrutura
cristalina da superficie da amostra, € preciso recorrer ao conceito de espago reciproco. No
espaco real, para formarmos uma superficie (2D) a partir de um material massivo (3D),
tomamos uma camada com espessura de um parametro de rede e virtualmente separamos
ela do restante do material a uma distancia infinita. No espaco reciproco isto equivale a
dizer que a mesma camada € aproximada do restante do material a uma distancia nula,
Figura 20(a). Desta forma, enquanto no espaco real uma superficie equivale a um plano, no
espaco reciproco o aglomerado de &tomos na direcdo em que a camada foi aproximada do
material faz com que uma superficie seja equivalente a um conjunto de linhas na direcdo da

aproximacao, Figura 20(b). O resultado € a vista lateral representada na Figura 20(c), que é



0 padrdo visto numa imagem RHEED. Assim, uma imagem RHEED é uma representagao
do espaco reciproco da superficie da amostra. Um esquema simplificado da explicacéo €
mostrado na Figura 20.
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Figura 20 — llustragdes dos espacos reais e reciprocos (a) daf ormacao de uma superficie cristalina, (b)

de uma superficie cristalina e (c) da vista lateral de uma superficie cristalina.

Para relacionarmos a distancia entre as linhas obtidas numa imagem RHEED com a
distancia entre os &tomos na superficie da amostra, parte-se da andlise da esfera de Ewald
do sistema no espaco reciproco. A esfera de Ewald € uma representacdo de uma esfera
centrada na superficie da amostra, com raio igual ao reciproco do comprimento de onda A
do elétron incidente, r = ko = 2m/A. A difracdo ocorre somente quando a condicao de Bragg
para angulos rasantes € satisfeita, isto €, nos pontos de intersec¢do entre as linhas

relacionadas a superficie no espaco reciproco e a esfera de Ewald. Esta condicdo,



juntamente com a geometria do sistema RHEED fornece a seguinte relagdo entre a
distancia entre os atomos da superficie, d, e a distancia entre duas linhas consecutivas na

imagem, D,

d=— Equagcéo 17

onde A é o comprimento de onda do elétron (que depende essencialmente da diferenca de
potencial aplicada no canh&o de elétrons) e L é a distancia do centro da amostra até a tela

onde esta a imagem [89].

3.4. Caracterizacéo 6ptica

As medidas de espectroscopia de eletroluminescéncia estaciondria realizadas nos
dispositivos Spin-LED fabricados foram feitas no Laboratoire de Physigue et Chimie des
Nano-Objets, na Universidade de Toulouse, Franca, com o objetivo de se analisar a
polarizacdo circular da luz emitida pela parte semicondutora do dispositivo. Para a
execucao destas medidas, as amostras foram submetidas ao processo de litografia optica,
em que padrdes de mascaras previamente estabelecidos foram utilizados, possibiltando a

passagem de corrente elétrica de forma adequada através do dispositivo.

3.4.1. Litografia 6ptica

A litografia Optica é amplamente utilizada na induUstria semicondutora para a
fabricagdo de circuitos impressos e miniaturizacdo de componentes eletrénicos. Seu
desenvolvimento comegou em 1955 persistindo até hoje, o que possibilita a construcao de
varios componentes eletrénicos num mesmo chip, tornando possivel a diminuicdo
progressiva do seu tamanho [87].

O processo de litografia dptica consiste primeiramente na deposicdo de uma
camada fotossensivel sobre a amostra a ser trabalhada. Em seguida, uma mascara,
composta por regides transparentes e opacas, € colocada sobre a amostra e uma luz é
projetada sobre ela. Este processo faz com que a imagem da mascara seja transferida para
a camada fotossensivel e consequentemente para a amostra.

A camada fotossensivel é formada por substancias (geralmente polimeros),
chamadas de resistes que alteram suas propriedades (polimerizam ou dissociam) quando

expostas a luz. Normalmente a solubilidade dos resistes é afetada quando ocorre a



exposicao, permitindo a separagédo dos resistes em tipos diferentes. Os resistes positivos
sdo aqueles em que ocorre uma quebra das suas ligagdes quimicas quando expostos a luz,
tornando-os solaveis em uma solucdo chamada de solucdo de revelacdo. Os resistes
negativos sdo aqueles em que, ao contrario dos positivos, a exposi¢cdo a luz os torna
insollveis a solucao de revelacdo através de reacdes de polimerizacao.

O processo litogréfico utilizado na maioria dos laboratorios de pesquisa € o de
contato ou proximidade. Nele uma mascara € utilizada, com a imagem que deve ser
reproduzida na amostra, ja nas dimensdes desejadas. A amostra é colocada na maquina
alinhadora, com a camada de resiste jA depositada, juntamente com a mascara. Apds o
processo de alinhamento, a amostra e a mascara sdo colocadas em contato e em seguida
sdo expostas a radiacdo ultravioleta (cuja fonte € uma lampada de Hg). O tempo de
exposicao é calculado a partir da poténcia da lampada e da espessura do resiste, de modo
a fornecer a dose de radiacdo necessaria para que a imagem seja transferida de forma
adequada para o resiste. Em seguida, a amostra com o resiste depositado € imersa na
solucdo de revelacdo, em que somente as partes expostas a luz sejam retiradas da
superficie da amostra, permanecendo apenas as regides correspondentes ao mesmo
padrédo da mascara (no caso de um resiste positivo). Para um resiste negativo, as regides

submetidas a radiacdo é que séo retiradas com a solugéo reveladora.

amostra
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exposicédo a
alinhamento luz e
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reveladora
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Figura 21 — llustracdo do processo de litografia 6p  tica.



Geralmente o processo de litografia esta associado ao processo de gravura ibnica,
gue consiste no desbaste da amostra a partir de ions, como os de Ar. Depois que o padréo
da mascara desejada é transferido para a amostra, ela é submetida a gravura ibnica, de
forma que as regibes com o resiste ficam protegidas do desbaste. Desta forma, apds a
gravura e a retirada do resiste residual (com um banho de acetona, dependendo da
natureza do resiste), a superficie da amostra reproduz o padrdo da mascara utilizada. Um

esquema ilustrativo do processo litografico, juntamente com a gravura, € mostrado na

Figura 21.

3.4.2. Espectroscopia de eletroluminescéncia estaci  onéria

As medidas de eletroluminescéncia sdo baseadas na passagem de uma corrente
elétrica no dispositivo, e a posterior andlise da polarizacdo circular da luz emitida por ele. A
corrente elétrica alternada, AC, é criada por um gerador de pulsos elétricos com amplitude
de tensado entre 0,10 V a 9,99 V com larguras de pulso variando entre 6,00 e 9,99 ns e
intervalos entre um pulso e outro de 20 ns a 999 ms. Tipicamente, 0s valores experimentais
utilizados sédo pulsos de largura de 1 pus com intervalos de 20 ps e cuja amplitude é
regulada a partir da corrente aplicada no dispositivo. Como a duragéo dos pulsos é muito
superior aos tempos de relaxacdo do dispositivo (de 10 ps a alguns ns), podemos
considerar que os experimentos sao feitos em um regime quase estacionario [90].

Para se realizar as medidas de eletroluminescéncia, o dispositivo é colocado num
porta-amostras conectado a um criostato, alimentado por um circuito fechado de He. Este
criostato permite que a temperatura da amostra varie entre 10 e 300 K. O porta-amostras €
entdo colocado entre duas bobinas de Helmholtz responséveis pela aplicagdo do campo
magnético (de no maximo 8 kOe) paralelo (configuragdo Voigt) ou perpendicular
(configuracdo Faraday) ao plano da amostra, de acordo com a posi¢cdo do porta-amostras.
E também neste porta-amostras que as conexdes elétricas necessarias sio feitas.

A luz emitida pelo dispositivo passa por uma série de lentes convergentes e
polarisadores, até chegar ao monocromador acoplado a uma camera CCD (charge-coupled
device) para a aquisicdo da intensidade luminosa em funcdo do comprimento de onda pelo
computador acoplado ao sistema. Um digrama esquematico do experimento € mostrado na
Figura 22.

No caminho até a camera CCD, a luz passa por um polarizador de 1/4 de onda,
chamado de A4. Este polarizador transforma a luz circularmente polarizada em luz
linearmente polarizada. Ou seja, a luz circularmente polarizada para a direita se torna

linearmente polarizada ao longo do eixo x, por exemplo, enquanto a luz circularmente



polarizada para a esquerda se torna linearmente polarizada ao longo do eixo y. Desta forma

um polarizador linear € colocado ap6s o polarizador A4 para selecionar somente uma

polarizacdo da luz de cada vez.
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Figura 22 — Diagrama esquematico da montagem experi  mental usados nas analises de espectroscopia
de eletroluminescéncia estatica na configuragdo Far  aday. E1 e E2 sdo os espelhos, e L1 e L2 sdo lentes

convergentes.

A luz emitida pelo dispositivo passa por um polarizador linear e chega ao
monocromador que seleciona a faixa do espectro a ser analisada. A intensidade é entéo
captada pela camera CCD, que converte o sinal Optico em elétrico, possibilitando a
aquisicdo por um computador. Conectados ao mesmo computador temos o gerador de
funcdo e um amplificador sincrono (lock-in), que possibilitam a sincronizacdo do sinal

elétrico enviado para a amostra com o obtido pela camera CCD.



Capitulo 4

Resultados Experimentais e Discussoes

- Eletrodos Injetores -

Este trabalho de doutorado se concentra em todas as etapas de fabricacdo e
caracterizacdo dos dispositivos Spin-LED. O inicio consiste na fabricacdo dos eletrodos
injetores de corrente polarizada em spin com anisotropia magnética perpendicular, seguida
pela implementacdo desses eletrodos sobre barreiras tinel de MgO crescidas sobre
substratos de GaAs (001). O encerramento se d4 com as medidas de polarizacao circular
da luz emitida pelo pog¢o quantico imerso na parte semicondutora utilizada como substrato
apos a realizagdo das etapas de litografia necessarias a elaboracdo dos dispositivos. Como
vérias etapas foram seguidas, os resultados deste trabalho s&o apresentados em dois
capitulos consecutivos. Neste capitulo, sdo apresentados o0s resultados referentes a
fabricagdo dos eletrodos injetores, basicamente relacionados a otimizacado dos parametros
de fabricacdo das multicamadas Co/Ni, Co/Pt e CoFeB/Pt, essencialmente a parte
ferromagnética das amostras. Parémetros, tais como as espessuras das camadas
constituintes das multicamadas, o niumero de repeticdes das bicamadas, a mudanca de
substrato e a espessura da camada buffer (semente), foram investigados buscando a
obtencdo de uma amostra com uma forte anisotropia magnética perpendicular, e eles foram
tais como as espessuras das camadas formadoras das multicamadas, o numero de

repeticbes das bicamadas, a mudanca de substrato e a espessura da camada buffer.
4.1. Etapa de otimizacdo dos eletrodos injetores

Para comecar a trabalhar com as multicamadas a base de Co, foi necessaria a
otimizacdo das espessuras e do numero de repeticdes das bicamadas formadoras. Varios
artigos citam as espessuras 6timas das camadas utilizadas, e varios valores diferentes séo
mostrados. Essa discordancia € comum, jA que diferentes técnicas de deposi¢cdo séo
utilizadas, e dentre as mesmas técnicas, diferentes parametros de deposicdo sédo variados,

como a pressdo e a velocidade de depdsito, no caso da pulverizacdo catddica. Por isso €



que este estudo em busca das espessuras ideais em todos os sistemas de multicamadas
utilizados neste trabalho foi necessario, pois no equipamento de deposi¢cdo utilizada por
nés, na Unité Mixte de Physique CNRS/Thales, este tipo de amostras nunca havia sido
feito. Para isto as amostras, todas crescidas a temperatura ambiente, possuiam a seguinte

estrutura, cujo esquema é mostrado na Figura 18.
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Figura 23 — Esquema ilustrativo da estrutura utiliza  da para as amostras feitas na etapa de otimizacdo

das multicamadas.

No crescimento destas amostras foram utilizados:

- substratos comerciais de Si (001) com uma camada de SiO, amorfo, com 400 nm
de espessura. Utilizamos este substrato para a etapa de otimizagao por ele ser de simples
preparacdo, ao contrario do substrato de GaAs com o qual sdo feitos os dispositivos Spin-
LED, e assim véarias amostras podiam ser feitas num mesmo dia;

- uma camada de 20 nm de espessura de Pt, chamada de camada buffer (semente),
para induzir uma texturizacdo dos planos (111) das multicamadas paralelos a superficie, a
modo a fazer com que o eixo de facil magnetizacdo do Co (has dire¢cdes [111] e [0001] nas
estruturas fcc e hcp, respectivamente) fique orientado perpendicularmente a superficie da
amostra;

- uma camada de Co com espessura de x nm, cuja variacao foi estudada. Também
foi utilizada a liga CoFeB com composi¢cdo em percentuais atbmicos de 72:8:20;

- uma camada do metal M (Ni e Pt) com espessura de y nm, cuja variacdo também

foi estudada;



- 0 numero de repeti¢cdes Z, que é o nimero de bicamadas Co/M séo depositadas;

- uma camada de recobrimento de Au, de 10 nm de espessura, para proteger toda a
amostra e evitar a sua oxidagdo. Outras camadas de recobrimento foram utilizadas, como
uma camada de Pt de 3,0 nm de espessura, a fim de diminuir a espessura total de toda a
estrutura. Foi observado que a mudanca desta camada nunca alterou a magnetizacéo final
da amostra.

Com esta estrutura, foram estudadas as variagbes dos parametros x, y e Z, através
da analise feita a partir de caracterizacdes magnéticas das amostras, fundamentalmente a
partir de medidas feitas em temperatura ambiente de ciclos de magnetizacdo (M) versus
campo magnético aplicado (H), ou seja, ciclos de histerese. A técnica de AGFM foi
sistematicamente utilizada, porém cabe dizer que ela ndo é tdo precisa como a técnica de
SQUID, que apesar de ser muito mais sensivel e independente da velocidade de varredura
do campo magnético, requer um tempo muito maior para a realizacdo das suas medidas.
Sendo assim, nossas medidas AGFM foram comparadas com medidas SQUID e as
condicbes utilizadas nas caracterizacdbes AGFM mostraram-se adequadas, gerando ciclos
de histerese analogos aqueles obtidos com a técnica SQUID. Assim, apresentamos alguns
ciclos de histerese obtidos com a técnica SQUID de modo a garantir e demonstrar a
confiabilidade das nossas analises.

Além de sempre procurar obter amostras com a maior anisotropia magnética
perpendicular possivel, outro fator levado em consideragdo nesta etapa de otimizacao foi o
de que as amostras deveriam ter a menor espessura total possivel. Isso porque a luz
circularmente polarizada emitida pelo pog¢o quéantico no dispositivo Spin-LED deve
atravessar todo o eletrodo ferromagnético para ser detectada, ou seja, ela percorre o
caminho inverso da corrente injetada no dispositivo, pois no nosso caso a deteccdo se faz
pela face superior da amostra, ou seja, na geometria Faraday. Isso indica que a luz deve
ser o minimo possivel absorvida pelo dispositivo, 0 que implica num eletrodo injetor com a
menor espessura possivel. Assim sendo, o critério das menores espessuras também foi
levado em consideracdo na escolha das amostras, sempre tendo em mente que o fator
mais importante era o de apresentar a magnetizacdo fora do plano. Além disso, cabe
mencionar que 0s campos coercivos das amostras escolhidas ndo poderiam ter valores

muito pequenos, de modo a estabilizar a reprodutibilidade das amostras.

4.1.1. Calibragéo das espessuras e dos numeros der  epeticdes

O primeiro parametro a ser estudado foi a espessura de cada camada formadora da

bicamada Co/M. Mantendo o numero de repeticbes das bicamadas fixo em 5, as



espessuras dos elementos formadores, Co e do metal M, foram variadas separadamente,
mantendo sempre fixa a espessura de uma das duas camadas. Depois de ter escolhido as
espessuras que forneciam amostras com melhor anisotropia perpendicular, o nimero de
bicamadas depositadas foi variado, mantendo constantes as espessuras das camadas. As
etapas de otimizacdo de cada sistema de multicamadas s&o mostradas, separadamente, a

seguir.

4.1.1.1. O sistema Co/Ni

A primeira série de amostras deste sistema de multicamadas foi feita mantendo a
espessura da camada de Ni constante em 0,2 nm, enquanto a espessura da camada de Co
foi variada de 0,2 a 0,8 nm, com um incremento de 0,2 hm, sempre mantendo o nimero de
repeticbes Z igual a 5: SiO, // Pt 20 nm / (Co 0,2 < x < 0,8 nm / Ni 0,2 nm)x5/ Au 10 nm. A
segunda série foi feita mantendo a espessura da camada de Co constante em 0,2 nm, e a
espessura da camada de Ni € que foi variada, de 0,2 a 1,4 nm, também com um passo de
0,2 nm: SiO, // Pt 20 nm / (Co 0,2 nm / Ni 0,2 <y < 1,4 nm)x5 / Au 10 nm. Os ciclos de
histerese das amostras obtidas, normalizados em fungdo da magnetizacdo de saturacéo
por unidade de volume, Ms, sdo mostrados nas Figura 24(a) e (b), para a primeira e a
segunda série, respectivamente. Todos eles foram obtidos no magnetémetro AGFM com o
campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano das amostras.

A partir destes ciclos de histerese é possivel saber a posicdo do eixo de facil
magnetizacdo da amostra, em relacéo a dire¢do de aplicacdo do campo magnético, atraves
da relagdo Mgr/Ms = cos 6, onde Mg € a magnetizagdo de remanéncia (valor da
magnetiza¢cdo a campo magnético nulo), Ms é a magnetizacéo de saturagéo e 6 € o angulo
formado entre o vetor magnetizacdo e a direcdo de aplicacdo do campo, neste caso
perpendicular a superficie do filme. Se a razdo Mgr/Ms € aproximadamente 1, isso indica que
a campo nulo a amostra esta praticamente saturada e que o eixo de facil magnetizacéo é
paralelo a direcdo do campo aplicado. Ou seja, o angulo formado entre a magnetizagéo e o
campo aplicado € zero. Assim, neste trabalho o principal pardmetro a ser analisado sera a
razdo Mg/Ms, retirados a partir dos ciclos de histerese obtidos com o campo magnético
aplicado perpendicularmente ao plano das amostras. Quando a razdo Mg/Ms for
aproximadamente 1 para uma determinada amostra, significa que o seu eixo de facil
magnetizacdo € perpendicular ao plano, e esta amostra possui a anisotropia magnética

perpendicular desejada.
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Figura 24 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente, sob campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano dos filmes contendo bic amadas de Co/Ni repetidas 5 vezes, (a) mantendo a
espessura da camada de Ni fixa em 0,2 nm e variando  a espessura da camada de Co, e (b) mantendo a

espessura da camada de Co fixa em 0,2 nm e variando  a espessura da camada de Ni.

Como nos ciclos apresentados na Figura 24 o campo foi aplicado na direcao
perpendicular a superficie das amostras, através desta relacdo podemos saber se 0s seus
eixos de facil magnetizacdo estdo orientados ao longo da normal dos filmes, como o
desejado. Sendo assim, concluimos que as amostras da primeira série, com 0,2 nm de Ni,
nao apresentaram magnetizacdo perpendicular em campo nulo. Ja as amostras da
segunda série, com 0,2 nm de Co, apresentaram magnetizacdo perpendicular em campo

nulo para as espessuras de Ni entre 0,4 e 1,2 nm. Isso € mostrado na Figura 25(a) que



exibe a razdo Mgr/Ms em funcdo da espessura da camada de Ni para a segunda série de

amostras.
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Figura 25 — (a) Razdo Mgr/Ms e (b) campo coercivo Hc em fungéo da espessura da camada de Ni, obtidos

a partir dos ciclos mostrados na Figura 24(b).

As amostras com 0,2 nm de espessura de Ni ndo apresentaram anisotropia
magnética perpendicular. A principio este resultado pode estar indicando a formacdo de
uma monocamada de Ni incompleta, uma vez que 0,2 nm é um valor de espessura muito
pequeno. Nesse caso é esperada a desorganizacdo e perda da modulacdo quimica entre
as camadas. Mas uma monocamada de Ni possui espessura maior do que 0,2 nm, fazendo
com que a hip6tese anterior precise ser verificada. Independentemente disso, continuamos
com o fato de que esta amostra ndo possui anisotropia magnética perpendicular. Uma
explicacdo plausivel é feita a partir da andlise da estrutura eletrbnica na interface das
camadas, que mostra que a constante de anisotropia de interface Ks pode ndo depender
somente das primeiras camadas de atomos que estdo na interface, mas também das
camadas de &tomos que estdo acima (abaixo) da interface. Ou seja, hdo depende somente
da anisotropia das ligac6es na interface, como diz o modelo de Néel, mas também da
estrutura eletrbnica na interface, que por sua vez depende das camadas atbmicas
posteriores a interface. No trabalho de Daalderop et al. [55], calculos teoricos, seguidos de
confirmacdo experimental, mostraram que, apesar de multicamadas (Co 0,2 nm / Ni 0,4
nm)x20 e (Co 0,4 nm / Ni 0,2 nm)x20 possuirem a mesma interface Co/Ni, elas nao
apresentam a mesma estrutura eletrdnica na interface. De fato, verificaram a existéncia de
diferentes posicionamentos dos niveis de Fermi na interface. I1sso se refletiu na anisotropia

magnética perpendicular: enquanto o0 primeiro sistema de multicamadas possui



magnetizacdo perpendicular, o segundo ndo. Esta pode ser uma possivel explicagdo para a
ndo obtencdo de magnetizacdo perpendicular para todas as amostras com 0,2 nm de
espessura da camada de Ni.

Como mais de uma amostra apresentou magnetizacdo perpendicular, Figura 25(a),
e 0 objetivo desta etapa era o de filtrar os resultados para obter apenas uma espessura
otimizada, foi necessario analisar outro parametro magnético para se obter a amostra ideal.
O parametro escolhido foi o campo coercivo, Hc, cujos valores sdo mostrados na Figura
25(b), para cada uma das espessuras de Ni utilizadas.

Pensando na reprodutibilidade das amostras, € recomendavel a escolha de um valor
de Hc intermediario (ao redor de 250 Oe). Mudando apenas alguns nandmetros a
espessura da camada de Ni, o Hc pode atingir valores bem diferentes, resultando em
sistemas magnéticos bem distintos. A escolha de um valor intermediario garante uma
reprodutibilidade mais confiavel em relacdo ao Hc. A incerteza nos valores de campo
magnético nessas medidas (~20 Oe) foi omitida dos graficos pelo fato de ser menor que os
pontos utilizados. Cabe salientar que quanto menor o Hc, mais eficiente é o dispositivo
Spin-LED, pois com um pequeno campo magnético externo aplicado é possivel inverter a
orientacdo da magnetizacéo de saturagdo com relagdo a normal do filme. Assim, inverter a
polarizagdo da luz emitida pelo poco quéntico torna-se mais facil. Sendo assim, a
espessura ideal escolhida foi a de 0,8 nm de Ni, cuja amostra possuia a seguinte estrutura:
SiO, /I Pt 20 nm / (Co 0,2 nm/ Ni 0,8 nm)x5 / Au 10 nm.

Otimizadas as espessuras das camadas de Co e de Ni, procurou-se otimizar o
namero de repeticdes das bicamadas, Z. Como a grande maioria dos artigos ja citados
utiliza 20, até 30 bicamadas depositadas, foram feitas amostras com 10, 15 e 20
bicamadas, e também com apenas uma bicamada: ou seja, SiO, // Pt 20 nm / Co 0,2 nm /
Ni 0,8 nm / Au 10 nm. Os ciclos de histerese AGFM normalizados, de cada uma destas
amostras, com o0 campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes, sédo

mostrados na Figura 26.
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Figura 26 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente com campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano dos filmes, para as nan  oestruturas constituidas por bicamadas (Co 0,2 nm
/ Ni 0,8 nm)x Z, sendo o numero de repeticbes Z =1 (a), 5 (b), 10 (c), 15 (d) e 20 (e).

Quanto maior o numero de repeti¢cdes Z, mais peculiares sdo as curvas, e menor é a
razdo Mgr/Ms. Este formato peculiar das curvas sugere que, mesmo com Z=5, existe uma
competicdo entre as componentes da magnetizacdo situadas perpendicularmente e
paralelamente ao plano dos filmes e que, a medida que Z aumenta, a contribuicdo da
componente no plano se torna mais importante. Isso provavelmente se deve ao
crescimento do tipo colunar da camada buffer de Pt, que vai influenciar diretamente no
acoplamento magnético entre as camadas. Este tipo de crescimento faz com que
rugosidades, mais precisamente ondulagbes, surjam na superficie da camada buffer,
induzindo o mesmo padrédo nas camadas depositadas sobre ela. Sdo estas ondulagbes que
fazem com que surjam componentes da magnetizacdo paralelas ao plano, localizadas nas
ondulacdes das interfaces. Vale ressaltar que este tipo de acoplamento ocorre somente em
amostras com uma forte anisotropia magnética perpendicular, pois, sendo assim, a
magnetizacdo em toda a interface é sempre perpendicular a ela. Isso faz com que ela seja
paralela em alguns pontos ao plano geral do filme. Quando apenas algumas bicamadas séo
depositadas, as componentes da magnetizagdo paralelas ao plano sdo insignificantes em
relacdo & magnetizagdo perpendicular pelo fato de a amplitude das ondulagBes ser muito
pequena, fazendo com que este efeito ndo seja observado. Mas quando véarias bicamadas
sdo depositadas, a rugosidade induzida pelo crescimento colunar é propagada na direcao

de crescimento, aumentando conforme Z aumenta. Assim, com o aumento do ndmero de



repeticdes, o valor da componente do plano da magnetizacdo aumenta. Isso provavelmente
€ devido ao aumento da amplitude das oscilagdes. O acoplamento magnético que surge
deste efeito de propagacdo de rugosidades & do tipo orange-peel coupling [91], que faz
com que surjam componentes da magnetizacdo no plano das amostras. Isto faz com que a
anisotropia de interface diminua, pois ela é fortemente dependente da morfologia da
interface [92], dando chance a um aumento da anisotropia de volume [93] e,
consequentemente, a um aumento da componente no plano da magnetizagéo [94].

A partir dos ciclos de histerese apresentados anteriormente, € a amostra com 5
bicamadas depositadas (Z = 5) que apresenta a maior componente da magnetizacdo
perpendicular ao plano. Este entdo, ficou sendo o valor otimizado de Z, resultando na
amostra ideal para o sistema Co/Ni, com a estrutura SiO, // Pt 20 nm / (Co 0,2 nm / Ni 0,8
nm)x5 / Au 10 nm. A Figura 27(a) mostra os ciclos de magnetizacdo AGFM normalizados
desta amostra, com o campo magnético aplicado paralelo e perpendicular ao plano do
filme. Para confirmacao, foi feito um ciclo de histerese no SQUID da mesma amostra, com o

campo aplicado perpendicularmente ao filme, mostrado na Figura 27(b).
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Figura 27 — Ciclos de histerese obtidos a temperatu  ra ambiente para a amostra SiO ,// Pt 20 nm/(Co 0,2
nm / Ni 0,8 nm)x5 / Au 10 nm utilizando (a) a técni ca AGFM com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente ao plano do filme, e (b) a técnica SQUID com campo magnético aplicado

perpendicularmente ao plano do filme.

A partir destes ciclos de magnetizacdo é confirmado que a amostra escolhida
apresenta o eixo de facil magnetizagdo perpendicular ao plano do filme. Os valores de
magnetizacdo de saturagdo e campo coercivo para esta amostra, obtidos através do

SQUID, séo de 579 emu/cm?® e 215 Oe, respectivamente.



Destas mesmas amostras foram feitas imagens MFM, em estado de desmagnetizacgao.
Para que a amostra ficasse desmagnetizada, um campo magnético oscilatorio decrescente,
na diregdo perpendicular ao filme, foi aplicado, comecando por 5 kOe (-5 kOe) até chegar
em zero. As imagens obtidas sdo mostradas na Figura 28(a) e (b), em regides de 10 ym x

10 ym e 30 ym x 30 ym, respectivamente.

Figura 28 — Imagens MFM da amostra SiO , // Pt 20 nm / (Co 0,2 nm / Ni 0,8 nm)x5/ Au 10 nm, em regifes
de (a) 10 ym x 10 pm e (b) 30 pm x 30 pm. A regido tracejada em branco em (b) representaa  regido em

gue a imagem (a) foi realizada.

A primeira imagem feita € mostrada na Figura 28 (a). Claramente, observa-se que
os dominios referentes a regido mostrada na primeira imagem, foram “apagados”’ na
segunda imagem, correspondendo a regido tracejada na Figura 28 (b). Isto se deve ao fato
de o campo magnético produzido pela ponta utilizada no MFM possuir um campo
magnético maior do que o campo coercivo da amostra, fazendo assim com que o0s
dominios magnéticos de magnetizagfes inversas (up e down) ficassem alinhados com o
campo produzido pela ponta. Ou seja, a ponta magnetizou a regido da amostra mapeada
na primeira imagem. Apesar disso, podemos ver que a forma dos dominios magnéticos é a
mesma encontrada no trabalho de Den Broeder et al. [95] para 0 mesmo sistema de
multicamadas Co/Ni. Este formato de dominios magnéticos € descrito na literatura para

sistemas com anisotropia magnética perpendicular [40, 44].



4.1.1.2. O sistema Co/Pt

O segundo sistema de multicamadas utilizado foi o Co/Pt. Da mesma forma que com
o sistema Co/Ni, nesta etapa foram otimizadas as espessuras das camadas de Co e de Pt,
X e 'y, bem como o nimero de repeticdes das bicamadas Z.

Para cada camada que foi estudada, foi preparada uma série de amostras, todas
com 5 bicamadas depositadas, Z=5. A primeira série consistiu em se variar a espessura da
camada de Co (0,2 nm < x < 1,4 nm), mantendo a espessura da camada de Pt fixa em 0,2
nm; e a segunda série consistiu em se variar a espessura da camada de Pt (0,2 nm <y <
0,8 nm) enquanto a camada de Co ficava fixa também em 0,2 nm. Os ciclos de
magnetizacdo AGFM destas amostras sdo mostrados na Figura 29(a) e (b),
respectivamente para cada série. Para a obtencdo de todos os ciclos mostrados,
normalizados em relagdo a magnetizacdo de saturacdo de cada amostra, o campo
magnético foi aplicado perpendicularmente ao plano das amostras.

Os ciclos apresentados na Figura 29(b) mostram que as amostras com 0,2 nm de
Co nao apresentaram anisotropia magnética perpendicular. Algumas das amostras da
primeira série, todas com 0,2 nm de Pt, indicaram ndo possuir os seus eixos de facil
magnetizacdo totalmente perpendiculares ao plano (e também nao totalmente paralelos),
como mostram os ciclos na Figura 29(a). Ou seja, 0 vetor magnetizacdo destas amostras
estava situado num estado intermediério entre perpendicular e paralelo ao plano dos filmes.
Um exemplo é o ciclo de histerese da amostra com 0,6 nm de espessura da camada de Pt
(em verde), que forneceu o melhor valor da raz&o Mr/Ms entre as amostras feitas, de 0,86.
Apesar de o seu ciclo ndo ser totalmente retangular, este foi o melhor resultado obtido, e a
partir dele uma nova série de amostras foi preparada. Desta vez a espessura da camada de
Co foi mantida constante em 0,6 nm, e a espessura da camada de Pt foi variada, 0,2 nm <y
< 2,6 nm. Os ciclos de magnetizacdo AGFM normalizados em relacdo a magnetizacédo de
saturacdo destas amostras, com campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano,

sdo mostrados na Figura 30.
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Figura 29 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente utilizando a técnica AGFM, com campo
magnético aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes contendo bicamadas Co/Pt repetidas 5
vezes, (a) mantendo a espessura da camada de Co fix aem 0,2 nm e variando a espessura da camada de
Pt, e (b) mantendo a espessura da camada de Ptfixae m 0,2 nm e variando a espessura da camada de

Co.
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Figura 30 — Ciclos de histerese medidos a temperatu

ra ambiente utilizando a técnica AGFM, com campo
magnético aplicado perpendicularmente ao plano das bicamadas Co/Pt, com repeticdo de 5 vezes, para
0 caso em que a espessura da camada de Co foi manti  da fixa em 0,6 nm e a espessura da camada de Pt

foi variada.

A grande maioria das amostras feitas com esta espessura da camada de Co
apresentou o eixo de facil magnetizagdo perpendicular ao plano. Os melhores resultados de

Mgr/Ms foram encontrados a partir de 0,6 nm de Pt, de acordo com a Figura 31(a), que

mostra a razdo Mgr/Ms de cada amostra em fungéo da espessura da camada de Pt.

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0,98 s 800 - L
' ° o o s
N oo e\
0,96 o—0—¢ 4 o | 700 \ L
°
0,94 L 600 - s
” o)
S 0,92- L O 5004 s
\1 ~—
| L O i —@ L
= 090 T~ 400 o 2l \
o / ¢ e
088+ o (a) - 300 (b) e ; ‘ L
N AN
® °
0,86 s 200 - - L
T T T T T T g T g T g T g T g T g T g
00 04 08 12 16 20 24 28 00 04 08 12 16 20 24 28

y - espessura Pt (nm)

y - espessura Pt (nm)
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Como muitas amostras apresentaram anisotropia magnética perpendicular, para se
escolher apenas um valor de espessura da camada de Pt, assim como no sistema Co/Ni,
os valores de H¢ foram analisados como mais uma ferramenta na escolha da espessura
ideal. O gréfico da Figura 31(b) mostra os valores do campo coercivo em funcdo da
espessura da camada de Pt, para cada uma das amostras. Para lidar com sistemas de
multicamadas semelhantes foi escolhido um valor de Hc préximo ao valor escolhido no
sistema Co/Ni, isto é, em torno de 250 Oe. A amostra que apresentou esse valor foi a com
1,0 nm de espessura da camada de Pt que possui Mgr/Ms ~ 1. Assim, a amostra padrdo
nesta etapa apresenta a estrutura: SiO, // Pt 20 nm / (Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x5 / Au 10 nm.

O comportamento oscilatério do Hc em funcdo da espessura da camada de Pt,
mostrado na Figura 31(b), pode ser diretamente relacionado ao acoplamento magnético
entre as camadas de Co através das camadas de Pt (acoplamento indireto). E sabido que
camadas de materiais ferromagnéticos, espacadas por camadas de metais ndo-magnéticos
se acoplam magneticamente. As primeiras evidéncias deste acoplamento indireto foram
observadas em multicamadas Gd/Y [96] e tricamadas Fe/Cr/Fe [97, 98], a partir de medidas
de espalhamento Brillouin e SPLEED (Spin Polarized Low Energy Electron Diffraction). Foi
em 1990 que, em multicamadas Fe/Cr e Co/Cr, foi observado que o acoplamento entre as
camadas ferromagnéticas ndo decrescia somente monotonicamente com o aumento da
espessura das camadas de Cr. Ele exibia um comportamento oscilatério associado a este
decréscimo, com uma sucessao de acoplamentos ferro e antiferromagnéticos entre as
camadas ferromagnéticas [99]. Um estudo do acoplamento em multicamadas a base de Co,
através de camadas de diferentes metais de transicdo comprovou o comportamento
oscilatério do acoplamento entre as camadas de Co através de todos os metais de
transicdo estudados. Este estudo foi feito a partir dos ciclos de histerese das amostras que,
apesar de serem multicamadas a base de Co, todas elas possuiam magnetizacdo no plano
(curiosamente, neste trabalho Stuart Parkin mencionou o fato de néo existir acoplamento
magnético entre as camadas de Co espacadas por metais como o Au, o Pd e a Pt). O
comportamento oscilatério do campo de saturacdo em fungdo da espessura das camadas
dos diferentes metais de transicdo foi diretamente relacionado ao acoplamento entre as
camadas de Co. No sistema de multicamadas Co/Cu, o acoplamento entre as camadas de
Co em funcdo da espessura das camadas de Cu foi estudado através de medidas de
magnetoresisténcia [100]. Esse fendmeno foi descoberto devido ao carater oscilatério deste
tipo de acoplamento [4, 99]. Apesar de o carater oscilatério do acoplamento ferro e
antiferromagnético entre as camadas ferromagnéticas remeter imediatamente ao
acoplamento indireto devido a interacdo RKKY (proposto por Ruderman, Kittel, Kasuya e

Yosida), uma atitude de cautela foi inicialmente adotada para se afirmar a relagédo entre os



dois, pois o periodo de oscilacdo observado em todos os sistemas de multicamadas era
muito maior (em torno de 12 a 15 A) do que o periodo de oscilagcdo esperado pela teoria
RKKY (de 2 a 3 A, a espessura média de uma monocamada).

A interacdo RKKY foi desenvolvida inicialmente por Ruderman e Kittel para explicar
0 acoplamento indireto de exchange entre dois spins nucleares e os elétrons de conducéo.
Kasuya e Yoshida propuseram um acoplamento similar entre dois elétrons localizados (d ou
f) e os elétrons livres de conducgéo [101]. Assim, a interacdo RKKY descreve o acoplamento
entre momentos magnéticos mediado por elétrons de conducdo, cuja caracteristica
principal é a alternAncia do acoplamento antiferromagnético para ferromagnético,
sucessivamente, numa maneira oscilatéria, em funcdo da distancia entre os momentos
magnéticos. Para sistemas de multicamadas, o modelo RKKY foi primeiramente aplicado
por Yafet [102], para explicar os resultados encontrados em multicamadas Gd/Y:
considerando duas placas magnéticas paralelas, infinitamente finas, a uma distancia L uma
da outra, e colocadas em um gas de elétrons livres que preenche todo o espaco entre elas.
A teoria RKKY prevé que o acoplamento J entre elas oscila de ferro para antiferromagnético

sucessivamente, seguindo a relacao
J(L) ~ sen(2k, L)/ L2 Equacdo 18

onde ke é o vetor de onda de Fermi do gas de elétrons entre as duas placas; com um
periodo de oscilacdo A igual a m/ke. Para o sistema mais simples de tricamadas, como
Fel/Cr/Fe, a camada de Cr é considerada como o gas de elétrons livres, e kg vai assumir
diferentes valores de acordo com a sua orientacdo cristalografica. Normalmente nos
modelos tedricos aplicados até entdo, o acoplamento J(L) era calculado a partir de uma
distancia L continua, porém em multicamadas epitaxiais, a distdncia entre as camadas
ferromagnéticas nada mais é que do que a espessura da camada ndo-magnética, que nao
pode variar de maneira continua, e sim em etapas equivalentes a espessura d de uma
monocamada do material. Foi a partir desta consideracdo que Coehoorn [103] sugeriu que
0 acoplamento magnético em multicamadas estava diretamente relacionado ao
acoplamento RKKY, s6 que de uma forma mascarada, e o embasamento teérico geral foi
formulado por Bruno et al. [104], valido para qualquer estrutura cristalina ou qualquer
formato da superficie de Fermi. Como a variacdo da espessura da camada ndo-magnética
nao varia continuamente, as medidas do acoplamento fornecem somente alguns pontos da
curva prevista pela teoria RKKY, como mostra a Figura 32, resultando num comportamento

oscilatério com periodo maior do que o previsto.



J(L) \

8 9 10 11 12 13 14 15
L/d

Figura 32 — Curva continua: acoplamento  J(L) de um metal monovalente arbitrario com estrutura
cristalina cfc, calculado a partir do modelo RKKY co ntinuo, em fungdo da razao distancia/espessura de
uma monocamada. Curva tracejada: valores do acoplam  ento J(L) interpolados entre valores inteiros de

L/d [103].

Em sistemas de tricamadas com fraca anisotropia magnética perpendicular, como
Co/Au/Co [105], o comportamento oscilatério dos acoplamentos ferro e antiferromagnético
€ também observado. Ja em sistemas com forte anisotropia magnética perpendicular, como
0 caso do nosso sistema Co/Pt, ndo existe alteragcdo de acoplamento ferro para
antiferromagnético, mas somente um acoplamento ferromagnético € observado, cuja
intensidade apresenta um comportamento oscilatorio em fungdo da espessura das
camadas de Pt [106-109]. O fato de ndo observarmos acoplamento antiferromagnético se
deve provavelmente ao fato de os &tomos de Pt localizados na interface com a camada de
Co se tornarem polarizados magneticamente, como dito anteriormente. Isso favorece e
fortalece o acoplamento ferromagnético por conta da forte anisotropia magnética
perpendicular. Uma ilustracdo dos tipos de acoplamento magnético antiferromagnético e
ferromagnético € mostrada na Figura 33. Neste tipo de sistema é observado um
comportamento oscilatério do campo coercivo, e ndo do campo de saturagdo como dito até
0 momento. Isso porque para se ter alguma informacao sobre a magnitude do acoplamento
entre as camadas de Co, é necessario analisar o campo magnético em que esse
acoplamento é destruido ou sobrepujado. Em sistemas com magnetizacdo no plano, onde
ocorre 0 acoplamento antiferromagnético, essa quebra ocorre ho campo de saturacdo, que
€ 0 campo necessério para se alinhar todos os momentos magnéticos paralelamente,

fazendo com que os que estavam alinhados antiferromagneticamente figquem alinhados



ferromagneticamente. J4 em sistemas com forte anisotropia magnética perpendicular, em
que o acoplamento é ferromagnético, 0 campo de saturagdo ndo traz nenhuma informacéo
adicional, por alinhar os momentos que sempre estiveram alinhados ferromagneticamente.
E entdo o campo coercivo que vai ser o responsavel por informar sobre o acoplamento:

- campos coercivos pequenos indicam que o sistema precisa de pouca energia pra
sair do estado de magnetizacdo nula e ter a grande maioria dos momentos magnéticos
alinhados paralelamente;

- campos coercivos grandes indicam que o sistema precisa de mais energia pra ter
0S seus momentos magneéticos alinhados paralelamente, o que significa um acoplamento
mais forte entre as camadas de Co.

Assim, a magnitude do campo coercivo é relacionada a magnitude do acoplamento

(de uma forma qualitativa e ndo quantitativa) entre as camadas magnéticas.
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Figura 33 — llustracéo do acoplamento magnético ent  re camadas ferromagnéticas (cinza) através de

camadas ndo-magnéticas (vermelho) nas configuragbes (a) antiferromagnética e (b) ferromagnética.

Dessa forma, nossos resultados experimentais corroboram os encontrados na
literatura: as camadas de Co estdo acopladas ferromagneticamente entre si, e o
comportamento oscilatério do campo coercivo em funcao da espessura das camadas de Pt
sugere fortemente que o acoplamento é do tipo RKKY, com um periodo de oscilacdo em
torno de 16 A. Liu et al. [109] encontraram um periodo de oscilacdo de aproximadamente
12 A em todas as séries de amostras Co/Pt, em que os nimeros de repeticdo das
bicamadas foram variados.

Para a confirmacdo dos resultados AGFM, foram feitos ciclos de magnetizacdo
SQUID destas mesmas amostras, sempre com o campo aplicado perpendicularmente ao

plano dos filmes, a temperatura ambiente. Os ciclos de histerese obtidos sdo mostrados na



Figura 34, normalizados em fung¢éo do volume do material magnético da amostra, ou seja,

em fungdo do volume das camadas de Co igual em todas as amostras.
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Figura 34 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente utilizando a técnica SQUID, com campo
magnético aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes, contendo bicamadas Co/Pt repetidas 5
vezes, em que a espessura da camada de Co foi manti  da em 0,6 nm e a espessura da camada de Pt foi

variada.

Podemos notar que estes resultados confirmam os obtidos através do AGFM,
conforme esperado. Admitindo sempre que os atomos de Pt que estdo na interface com o
Co ficam magneticamente polarizados podemos, através destas curvas de magnetizacao
SQUID, estimar a magnetizagao das camadas de Pt em cada uma das amostras.

Sabendo que os momentos magnéticos de toda a amostra, ms, € a soma dos

momentos magnéticos das camadas de Co, ms°, e das camadas de Pt, ms™":

mg =mg +mg Equagdo 19

dividindo pela area A da amostra, que obedece a igualdade:

A=—=—>2=—T7 Equacéo 20



onde V: é o volume total da amostra, t; a espessura total da amostra, V¢, € tco (tco=5x%) 0
volume e a espessura das camadas de Co, respectivamente, e Vp, € tp; (tpi=5Yy) 0 volume e

a espessura das camadas de Pt, respectivamente, temos:

C Pt
m _m® Mg 3
—_— = — Equacéo 21
A A A
substituindo A pelas relagdes da Equacgéo 21
t t t
mq Co = m§° co +m5'°‘ P Equacéo 22
vCo \/Co \/M

como ms/ V¢, € 0 valor obtido apds a normalizacdo das curvas de magnetizagdo SQUID,

chamada agora magnetizacéo efetiva da amostra <Ms®™>, substituindo obtém-se
<M >ty, =<MP >t +<M{ >t, EquagZo 23

onde <Ms“°> é a magnetizacdo de saturacdo esperada para o Co bulk, (adotamos como
estimativa o valor de 1437 emu/cm?®, por ndo saber exatamente a estrutura cristalina das
camadas de Co pois o0 valor tabelado de <Ms“°> do Co hcp é de 1424 emu/cm?® e do Co fcc
é de 1450 emu/cm® [110]), e <Ms™> é a magnetizacdo de saturacdo atribuida as camadas
de Pt. Assim, a partir da Equacéo 24 é possivel calcular a magnetizacdo de saturagdo em
cada camada de Pt, por unidade de volume. Os valores obtidos sdo mostrados na Figura

35.
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Figura 35 — Gréfico da magnetizacdo de saturacdo da  Pt, normalizada pelo seu volume, em funcdo da

sua espessura, obtido a partir dos ciclos de hister ese mostrados na Figura 34.



Este grafico mostra que, a medida que a espessura da camada de Pt aumenta, a
magnetizacdo de saturacdo por unidade de volume diminui. Isto é, a medida que mais
atomos de Pt sdo adicionados as camadas, menor € o momento magnético por unidade de
volume. Este resultado faz todo o sentido e corrobora o ja existente na literatura: sdo os
atomos de Pt que estdo diretamente em contato com os atomos de Co que se tornam
polarizados magneticamente. Assim, & medida que a espessura da camada de Pt aumenta
sdo adicionados ao sistema atomos nao-magnéticos (ou fracamente polarizados
magneticamente), que fazem com que a magnetizacdo de saturacdo quando normalizada
por todo o volume da camada de Pt, diminua consideravelmente.

E interessante notar que o valor da magnetizacdo de saturacdo por volume da
camada de Pt com 0,2 nm de espessura (1355 emu/cm® é muito préximo do valor da
magnetizacdo de saturacdo do Co bulk. Isto €, considerando o depdsito de monocamada
por monocamada de Pt, a monocamada de Pt que esta entre duas camadas de Co possui
todos o0s seus atomos polarizados magneticamente ao extremo, pois seus atomos sao
polarizados pela camada de Co que estd acima e pela camada que esta abaixo da camada
de Pt, como mostra o esquema na Figura 36 (a). E entdo por isso que a camada de Pt
assume o valor maximo de polarizacdo possivel, neste caso assume o valor da
magnetizacdo de saturacdo do Co. O Unico valor encontrado para a magnetizacdo de
saturac&o por unidade de volume na literatura foi de 88 emu/cm?® para 1,0 nm de espessura
da camada de Pt, obtido através de amostras com 20 bicamadas depositadas [62], que
diverge do valor encontrado neste trabalho de 235 emu/cm?® para a mesma espessura da
camada de Pt. Apesar da drastica queda da magnetizagcdo por unidade de volume com o
aumento da espessura da camada de Pt, pode existir um gradiente de polarizacdo dentro
da camada de Pt, causada pelos proprios atomos de Pt que foram polarizados. Isto €, os
atomos de Pt que foram magneticamente polarizados podem também polarizar os atomos
de Pt que ndo estdo em contato com a camada de Co. Um exemplo € mostrado nas
ilustracdes da Figura 36. Como dito anteriormente, em (a) os atomos de Pt estdo com
polarizacdo maxima, pois todos estdo em contato direto com as camadas de Co. Quando
duas monocamadas sdo depositadas, Figura 36 (b), o momento magnético por atomo de Pt
diminui, ja que cada monocamada de Pt esta em contato com a camada de Co e com a
outra monocamada de Pt. A partir desta espessura, a magnetizacdo de saturacdo por
unidade de volume cai drasticamente, pois como mostra a Figura 35 (¢). A monocamada de
Pt intermediéaria (assinalada pelas bolinhas em azul mais claro) estd em contato somente
com as outras camadas de Pt, que a polarizam, mas em muito menor grau. O mesmo
acontece na Figura 35 (d), quando 4 monocamadas de Pt sdo depositadas (equivale a

aproximadamente 0,8 nm de espessura). Presumivelmente, os atomos das camadas



internas de Pt possuem um fraca polarizacdo magnética, contribuindo muito pouco para a
magnetizacdo de saturacdo final. Desta forma, se origina um gradiente de polarizacdo
magnética dentro das camadas de Pt, que diminui das interfaces com as camadas de Co
em direcdo as monocamadas internas. Na literatura, alguns trabalhos sugerem momentos
magnéticos (em magnétons de Bohr) para monocamadas de Pt como 0,20 pg e 0,02 pg,
para a primeira (em contato direto com a camada de Co) e a segunda camada de Pt,
respectivamente [111]. E valores de 0,15 pg, 0,06 pyg € 0,03 g para a primeira, segunda e
terceira camada de Pt, respectivamente [112]. Toda esta explanacéo vale se consideramos
que a camada depositada com 0,2 nm de Pt € homogénea. Como provavelmente néo é isto
0 que acontece em nossas amostras, teriamos que amostra com a camada de 0,2 nm de
espessura seria menos polarizada magneticamente do que a amostra com a camada de 0,4
nm, que por sua vez seria a amostra mais magneticamente polarizada. Isto explica o salto
da magnetizacdo de saturacdo da amostra com 0,4 nm de espessura das camada de Pt

observado nas curvas de magnetizacdo SQUID da Figura 34.
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Figura 36 — llustracdo dos niveis de polarizacdo ma  gnética dos atomos de Pt (bolinhas em azul) em
contato com as camadas de Co (cinza), para as espes  suras das camadas de Pt de (a) 0,2 nm, (b) 0,4 nm,
(c) 0,6 nm e (d) 0,8 nm, que geram um gradiente de  polarizag&o representado por Op. As bolinhas em azul
escuro representam atomos de Pt com forte polarizacd 0 magnética, enquanto as bolinhas em azul claro

representam os atomos de Pt com fraca polarizacdo ma  gnética.

Para se ter mais informacfes sobre o0 comportamento magnético destas amostras
com a espessura da camada de Co constante de 0,6 nm, foram feitas imagens MFM de
algumas delas. O mesmo método de desmagnetizacao utilizado nas amostras do sistema
Co/Ni foi adotado com as multicamadas Co/Pt. As imagens obtidas, em regides de 5 um x 5

pum e 10 um x 10 um, das amostras com 0,4, 0,6, 0,8, 1,0, 1,2, 1,4 e 2,0 nm de espessura



das camadas de Pt, sdo mostradas nas Figura 37(a), (b), (c), (d), (e), () e (9)

respectivamente.

Figura 37 — Imagens MFM, em regides de 5 pm x 5 pym, das amostras com estrutura SiO > // Pt 20 nm / (Co
0,6 nm /Pty nm)x5/ Au 10 nm, com as espessuras da  camada de Pt y iguais a (a) 0,4 nm, (b) 0,6 nm, (c)
0,8 nm, (d) 1,0 nm, (e) 1,2 nm, (f) 1,4 nme (g) 2, 0 nm.

Estas imagens claramente mostram um padrdo ja conhecido de dominios
magnéticos em amostras com magnetizacdo perpendicular: uma mistura de duas
estruturas, uma em forma de bolhas (cilindros) e uma em forma de faixas, mostradas na
Figura 38 (a) e (b). Comumente, é chamada de estrutura de dominios em forma de labirinto.
A existéncia destas duas estruturas € caracteristica de amostras com forte anisotropia
magnética perpendicular [40, 44], em que a espessura das paredes de dominio € muito
pequena quando comparada ao tamanho dos dominios. A existéncia preferencial de uma
destas estruturas depende da espessura do filme e também da energia de anisotropia do
sistema, que vai ditar a energia das paredes de dominio. Se a espessura do filme, t, € muito
grande, um padrdo de dominios em forma de bolhas ndo é vantajoso do ponto de vista
energético. As bolhas entao se juntam, formando faixas. E é nesta transi¢do, do padrao de

bolhas para faixas que se encontram as nossas amostras.



Figura 38 — llustracdo dos dominios magnéticos em f  orma de (a) bolhas (cilindros) e (b) faixas, onde téa
espessura do filme magnético, 2r é o didmetro do dominio em forma de bolhae  2<L> é a soma dos

tamanhos médios de dois dominios em forma de faixas com orientacdes opostas.

Apesar de a Pt ndo ser um metal ferromagnético, a sua presenca altera
significativamente o tamanho dos dominios magnéticos. E possivel observar que, & medida
que a espessura das camadas de Pt aumenta, o tamanho médio dos dominios magnéticos
tende a aumentar. Essa relacéo é facilmente observada na Tabela 1 mostrada a seguir. O
célculo do tamanho médio dos dominios foi feito através de perfis das imagens, da
distancia em fungdo da intensidade, a partir do software gratuito ImageJ. Para cada
imagem foram feitos 6 perfis (3 verticais e 3 horizontais), e em cada um deles a média dos
dominios foi feita, resultando numa média parcial que, somada com a média de todos os

perfis forneceu os valores médios mostrados na tabela abaixo.

y (nm) <L> (pm) Painel da Figura 37
0,4 0,20 ()
0,6 0,33 (b)
0,8 0,40 (c)
1,0 0,74 (d)
1,2 0,96 (e)
1,4 0,58 (f)
2,0 1,06 (9)

Tabela 1 — Valores médios dos tamanhos dos dominios magnéticos para cada uma das espessuras da
camada de Pt, obtidos através das imagens MFM mostra  das na Figura 37. A Ultima coluna identifica a

imagem correspondente na Figura 37.



Para se analisar a interferéncia da variacdo da espessura da camada de Pt no
tamanho médio dos dominios magnéticos, € necessario saber quais sdo os fatores que
determinam este tamanho, ou seja, quais séo os fatores que definem dominios magnéticos.
Os dominios magnéticos sdo regides de uma amostra ferromagnética cujos vetores
magnetizacdo estdo orientados na mesma direcdo mas em sentidos contrarios, de forma
que eles se anulem, resultando em uma magnetizagdo nula no estado de
desmagnetizacdo. Eles sdo consequéncia natural de uma amostra ferromagnética, pois a
existéncia de uma estrutura de dominios possibilita a diminuicdo da energia do sistema. Por
exemplo, considerando uma amostra formada por um Unico monodominio magnético,
Figura 39 (a), devido aos “pdlos” magnéticos formados na superficie, nesta configuracéo a
energia magnetostética sera maxima. J4 na Figura 39(b) a energia magnetostética sera
dividida em aproximadamente 1/2 pela criacdo dos dois dominios com magnetizacdes
opostas. Se N dominios forem criados, a energia seria reduzida em aproximadamente 1/N,
e assim por diante. Mas este processo de divisdo da amostra em dominios magnéticos tera

um limite, que vai ser estabelecido pelas paredes de dominio.
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Figura 39 — Amostras magnéticas com (a) um, (b) doi s e (c) quatro dominios magnéticos [113].

Paredes de dominio sdo os contornos dos dominios magnéticos que vao requerer
uma certa quantidade de energia para serem formados. Desta forma, a divisdo da amostra
em dominios vai ter um fim quando a energia necessaria para a formacao das paredes néo
compensar a diminuicdo da energia magnetostatica causada pela existéncia dos dominios.
Sendo assim, a quantidade de dominios magnéticos numa amostra (como as amostras tém

um tamanho finito, podemos dizer “o tamanho dos dominios magnéticos”) vai depender da



energia magnetostatica (quanto maior a energia magnetostatica, menores os dominios) e
da energia das paredes de dominio, considerando a auséncia de um campo magnético
externo.

A energia magnetostatica esta relacionada a quantidade de momentos magnéticos
distribuidos numa amostra, ou seja, esta relacionada a magnetizacao de saturacdo Ms da
amostra. Esta magnetizacao de saturacdo gera um campo magnético dentro da amostra,
chamado de campo desmagnetizante, responsavel pela energia magnetostatica, como
explicado na secdo 2.1.1. A determinacdo da expressdo da energia magnetostatica para
cada uma das estruturas de dominios - bolhas e faixas - por serem de célculo mais
complexo, escapa do objetivo desta discussao [44, 114]). Mas a energia das paredes de
dominio vai depender essencialmente de duas energias: a energia de exchange e a energia
de anisotropia magnética.

A principal idéia na descricdo das paredes de dominio € a de que a transicdo da
direcdo da magnetizacdo (dos momentos magnéticos) de um dominio para outro (na
parede) ndo ocorre de maneira abrupta, mas sim de uma forma gradual ao longo de vérias
camadas atbmicas que compbem a parede. Assim, essa transicAo consome uma
guantidade de energia, dada pela energia de exchange. Considerando a rotagcdo de 180°

entre um dominio e outro, a energia de exchange por unidade de area é

RIS )
ex _W Equacdo 24
onde J é a integral de troca (exchange), S é o momento angular de spin (medido em
unidade de h/2m), N é o nimero de camadas atbmicas em que ocorre a rotacdo da
magnetizacdo (a espessura da parede) e a é o parametro de rede da amostra considerada.
Considerando que a amostra possui anisotropia magnética, no estado de desmagnetizacao
a orientacdo da magnetizacdo em cada um dos dominios vai ser paralela ao eixo de facil
magnetizacdo. Isso quer dizer que os spins nas paredes de dominio vao ser paralelos (ou
vao ter componentes paralelas) ao eixo de dificil magnetizacdo, o que vai acarretar num
aumento da energia de anisotropia magnética do sistema, que por unidade de area é

escrita como

o, =KNa Equacio 25



em que K é a constante de anisotropia. Desta forma, a energia da parede de dominio, por
unidade de area vai ser dada pela soma entre as energias de exchange e de anisotropia,
que sempre vao estar em competicdo: enquanto a energia de exchange aumenta com a
diminuicdo da espessura da parede, a energia de anisotropia diminui. Aqui também n&o
vamos entrar em detalhes sobre a forma exata da energia das paredes em cada uma das
estruturas de dominios abordadas. Mas salientamos que a espessura da parede vai conter
os termos de cada uma destas energias, resultando no caso de uma parede de Bloch de

180° em que

IS

N =
Ka®

Equacéo 26

Nessa expressédo se K € muito grande em comparacdo com J, a espessura da parede
torna-se muito pequena. Isso é esperado nas amostras aqui discutidas: a anisotropia
perpendicular é muito forte e a espessura das paredes de dominio pode ser considerada
desprezivel [115]. Portanto, o que vai ser importante para a energia total das paredes ¢é a
sua area total, ndo seu volume total.

Como dito anteriormente, o tamanho dos dominios vai ser dado pela competicao
entre a energia magnetostatica e a energia das paredes de dominio. Alguns estudos foram
feitos para se entender a variagcdo do tamanho dos dominios em funcéo da espessura total
do filme, em que o nimero de bicamadas Co/Pt [108, 116] e Co/Pd [117] depositadas foi
variado. H& discrepancias entre estes dois trabalhos, podendo ser causada pela estrutura
de dominios caracteristica destas amostras conter uma mistura de duas estruturas. Nota-se
gue o aumento do nimero de bicamadas depositadas, aumenta a espessura total do filme
sem mudar a magnetizacdo de saturacdo por unidade de volume de uma amostra para
outra, pois o parametro variado foi Z. Aqui, a espessura total das amostras também &
aumentada, porém com uma mudanca da magnetizacdo de saturacdo por unidade de
volume, pois variamos o parametro y, e ndo Z.

Além disso, o aumento da espessura das camadas de Pt faz com que a
magnetizacdo de saturacdo por unidade de volume diminua, pois a cada amostra mais
material ndo-magnético é adicionado. Se a Ms diminui, a energia magnetostéatica de todo o
sistema diminui. Se esta energia diminui com o aumento da espessura das camadas de Pt,
0 sistema como um todo ndo tem necessidade da existéncia de muitos dominios
magnéticos. Como todas as amostras tém a mesma area superficial, os dominios

magnéticos tendem a aumentar.



Considerando que a energia por unidade de area das paredes de dominio ndo muda
com o aumento da espessura da Pt (J e K ndo mudam), e sabendo que a espessura das
paredes € considerada desprezivel, a energia das paredes s6 vai depender da area total,
ou seja, da espessura das amostras. Assim, quanto maior a espessura das camadas de Pt,
maior a espessura total das amostras e maior é a &rea das paredes de dominio.
Consequentemente maior € a energia total das paredes. Para minimizar a energia total é
necessario entdo diminuir a rea das paredes e, como a espessura das amostras € um
parametro fixo, a Unica solucdo que o sistema encontra € o de diminuir o nimero de
paredes. Para isso ocorrer os dominios devem aumentar seu tamanho. Desta analise
resulta, portanto, uma explicacdo para o aumento do tamanho dos dominios magnéticos
nas amostras quando a espessura das camadas de Pt aumenta.

Como a amostra escolhida apds as medidas de magnetizacéo foi a com 1,0 nm de
espessura das camadas de Pt, SiO, // Pt 20 nm / (Co 0,6 nm / Pt 1,0 nm)x5 / Au 10 nm, o
préximo passo foi 0 de se otimizar o niUmero de repeticbes Z das bicamadas. Foram feitas
amostras com Z = 1, 10, 15 e 20, cujos ciclos de magnetizacdo AGFM, normalizados com
relacdo a magnetizacdo de saturacdo, sdo mostrados na Figura 40, juntamente com o ja
mostrado ciclo de histerese da amostra com Z = 5. Todos estes ciclos foram obtidos com o

campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes.
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Figura 40 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente utilizando a técnica AGFM das
estruturas SiO 2 //Pt20 nm/(Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x Z/Au 10 nm, com os numeros de repeticbes Z=1
(a), 5 (b), 10 (c), 15 (d) e 20 (d).



Estas curvas de histerese mostram o mesmo comportamento observado na etapa
de otimizacdo analoga das multicamadas Co/Ni. Como a camada buffer utilizada neste
sistema de multicamadas é a mesma utilizada no sistema anterior, Pt 20 nm, o
comportamento destas curvas de histerese deve ser explicado da mesma maneira. O efeito
cumulativo da rugosidade criada pelo crescimento do tipo colunar da camada buffer de Pt
se mostra o0 responsavel pela existéncia de uma componente paralela ao plano da
magnetizacdo total do filme, possibilitando o surgimento do acoplamento do tipo orange
peel.

A partir das curvas mostradas acima, percebe-se que a amostra com maior
anisotropia magnética perpendicular continuou sendo a com 5 bicamadas depositadas.
Desta amostra foi feito um ciclo de magnetizacdo AGFM com o campo aplicado
paralelamente ao plano do filme, para se confirmar a orientagdo do eixo de facil
magnetizacdo. Este ciclo, juntamente com o0 obtido com o campo aplicado
perpendicularmente, é mostrado na Figura 41(a). Através destes dois ciclos observa-se
claramente que o eixo de facil magnetizagdo desta amostra esta orientado

perpendicularmente a sua superficie.
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Figura 41 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente para a estrutura SiO ,// Pt 20 nm / (Co
0,6 nm /Pt 1,0 nm)x5/ Au 10 nm, (a) obtidos a part ir da técnica AGFM com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente ao plano do filme, e (b) obtido a partir da técnica SQUID com o campo

magnético aplicado perpendicularmente ao plano do f iime.

A Figura 41(b) mostra o ciclo de magnetizacdo SQUID desta mesma amostra, com o
campo aplicado perpendicularmente ao plano do filme, mostrando uma excelente

concordancia entre as medidas AGFM e SQUID.



Para se analisar a estrutura das amostras, imagens de microscopia eletrdnica de
transmissao (TEM — Transmission Electron Microscopy) foram feitas, em corte transversal.
Uma das imagens obtidas é mostrada na Figura 42(a).
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Figura 42 — (a) Imagem TEM da amostra SiO ,// Pt 20 nm/(Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x5/Au 10 nm e m corte
transversal e (b) perfil da intensidade dos elétron s que chegam ao detector, provenientes da regido
delimitada pelo retangulo pontilhado em (a), que re  vela a presenca de cinco bicamadas depositadas,
mostradas em destaque em (c). Os maximos de intensi  dade de elétrons equivalem a camada de Co, e os

minimos a camada de Pt.

Nesta imagem é possivel distinguir a camada buffer de Pt de 20 nm de espessura, a
camada de recobrimento de 10 nm de espessura de Au, bem como as 5 bicamadas
depositadas, mostradas em detalhe na Figura 42(c). E possivel distinguir as camadas de
Co das camadas de Pt através do contraste bem definido entre elas, devido somente ao
fato de os &tomos de Co possuirem menor densidade eletrénica do que os atomos de Pt, o
que faz com que a camada de Co transmita mais facilmente elétrons do que a camada de
Pt, aparecendo entdo como as camadas mais claras nas imagens acima. O perfil da
intensidade obtido com os elétrons transmitidos que chegam ao detector é mostrado na
Figura 42(b). Este perfil de intensidade corresponde aos elétrons provenientes da regido
selecionada da amostra, indicada pelo retangulo azul claro na Figura 42(a). Através deste
perfil podemos distinguir claramente as 5 bicamadas depositadas, confirmando a formacéao
de um sistema de multicamadas com uma modulacdo quimica predominante, nao

condizente com a formacgéo de uma Unica camada formada por ligas metalicas CoPt.



4.1.1.3. O sistema CoFeB/Pt

Uma estratégia alternativa para a obtencdo de eletrodos ferromagnéticos com
anisotropia magnética perpendicular foi o uso de multicamadas CoFeB/Pt. Uma das
vantagens em se utilizar esta liga é a de que seu depdésito a temperatura ambiente € amorfo
(sua temperatura de cristalizacdo é de 350C [118]), o que ameniza 0 problema da
anisotropia magnética perpendicular depender fortemente da texturizacdo do substrato, se
tornando ideal para a deposicao sobre os substratos de GaAs (001). Na época em que
estas amostras foram feitas, pouco existia na literatura sobre multicamadas CoFeB/Pt.
Assim, a grande motivacdo em se utilizar este sistema de multicamadas foi o fato da liga
CoFeB ser amplamente utilizada em dispositivos spintrénicos, principalmente em juncdes
tdnel [118-120]. Além disso, trabalhos feitos com Spin-LED utilizam CoFeB como eletrodo
injetor, a exemplo do realizado no nosso grupo [33]. Hoje em dia, no momento da redacéo
desta tese, novos trabalhos sobre multicamadas CoFeB/Pd estdo surgindo [121-123],
ajudando a compreensdo deste sistema, além de jungbBes tunel com magnetizacado
perpendicular [124, 125].

Como ponto de partida, as estruturas utilizadas foram as mesmas dos sistemas de
multicamadas Co/Ni e Co/Pt, em que as camadas de Co foram substituidas por camadas
de CoFeB, isto é, SiO, // Pt 20 nm / (CoFeB x nm / Pt y nm)xZ / Au 10 nm. Apesar dos
depositos de CoFeB serem amorfos, e como dito anteriormente a texturizagdo do substrato,
a principio, ndo ser de grande importancia, optou-se pela continuidade da utilizacdo da
camada buffer para poder comparar os resultados com os obtidos nos sistemas anteriores.
Neste sistema ndo houve um estudo sobre a variacdo da espessura das camadas de
CoFeB. Fixou-se o valor de x = 0,6 nm como a espessura destas camadas com base nos a
resultados obtidos com o sistema Co/Pt. Para a fabricagdo das amostras, utilizou-se duas
ligas CoFeB com percentuais atbmicos 40:40:20 e 72:8:20. As amostras feitas com a
primeira liga apresentaram o eixo de facil magnetizacdo paralelo ao plano dos filmes. De
acordo com o diagrama de fase das ligas CoFeB, para um mesmo percentual atbmico de B,
0s graos cristalinos da liga 40:40:20 ndo possuem uma anisotropia magnética preferencial,
enquanto os da liga 72:8:20 possuem. Isto explica os melhores resultados obtidos com a
segunda liga CoFeB. Apenas estes vao ser mostrados e analisados a seguir.

Mantendo a espessura da camada de CoFeB fixa em 0,6 nm, foi analisado o efeito
da variacdo da espessura da camada de Pt. Os valores utilizados foram de 0,6 a 2,2 nm,
com intervalos regulares de 0,2 nm. As bicamadas CoFeB/Pt foram, para esta etapa,

depositadas 5 vezes. Os ciclos de magnetizacdo AGFM, normalizados com relagcdo a



magnetizagdo de saturacdo de cada amostra e obtidos com o campo aplicado

perpendicularmente ao plano dos filmes, sdo mostrados na Figura 43
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Figura 43 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente utilizando a técnica AGFM, com campo
magnético aplicado perpendicularmente ao plano das multicamadas CoFeB/Pt, em que a espessura da
camada de CoFeB foi mantida em 0,6 nm e a espessura  y da camada de Pt foi variada.

Estes ciclos de histerese mostram que as amostras com espessuras entre 1,0 e 2,2
nm das camadas de Pt apresentam anisotropia magnética perpendicular, como desejado.
Mas, sempre pensando no fato de que as amostras finais, feitas sobre os diodos, devem
ser as mais finas possiveis, a amostra com 1,0 nm de espessura deveria ser a escolhida.
Porém ela possui 0 campo coercivo muito pequeno, em torno de 67 Oe, tornando mais
dificil a reproducao deste tipo de amostra. Por isso a amostra escolhida nesta etapa foi a
comy = 1,2 nm de espessura das camadas de Pt, que possui um campo coercivo de 147
Oe. Todas as outras amostras feitas nesta série com estrutura SiO, // Pt 20 nm / (CoFeB
0,6 nm / Pt 1,2 nm)x5 / Au 10 nm apresentaram valores semelhantes de Hc. Para
confirmacao da anisotropia magnética perpendicular desta amostra, um ciclo de histerese
AGFM com o campo magnético aplicado paralelamente ao plano do filme foi obtido. A
Figura 44 mostra esse ciclo de histerese juntamente com o ciclo obtido com o campo

aplicado perpendicularmente para melhor comparacao.
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Figura 44 — Ciclos de histerese medidos a temperatu  ra ambiente usando a técnica AGFM, com campo
magnético aplicado perpendicular e paralelamente a superficie da amostra SiO , // Pt 20 nm / (CoFeB 0,6
nm /Pt 1,2 nm)x5/Au 10 nm.

O ciclo de histerese obtido com 0 campo magnético aplicado paralelamente ao plano
mostra que nesta dire¢do estd o eixo de dificil magnetizacdo, confirmando o resultado de
gue esta amostra possui anisotropia magnética perpendicular. A partir do ciclo obtido com o
campo aplicado perpendicularmente ao plano obtém-se valor de Mgr/Ms = 0,95 para esta

amostra.

4.1.2. OtimizacOes da espessura da camada buffer e do substrato utilizado

Apoés o estudo sobre a variacdo das espessuras e do numero de repeticdo das
bicamadas, procurou-se diminuir a espessura da camada buffer de Pt. Isso é importante
tendo em vista a possibilidade de perda de polarizacdo de spin na injecdo de corrente
através da Pt no dispositivo final. Mais especificamente, uma camada buffer de Pt de 20 nm
de espessura ndo € o desejado para se fazer a implementacdo das multicamadas com
anisotropia magnética perpendicular sobre o substrato de AlGaAs (001), pois nesta
espessura a Pt ndo deve manter a polarizacdo em spin da corrente vinda dos eletrodos
injetores em diregdo ao poco quantico imerso no substrato. E conhecido que a Pt além de
nao ser um metal ferromagnético apresenta forte interacdo spin-6rbita. Também pensando
na posterior implementacdo sobre o substrato de AlGaAs, as multicamadas foram

depositadas sobre substratos com texturizacdo (001) e sobre substratos amorfos, a fim de



simular as possiveis estruturas da camada de MgO a ser utilizada nos dispositivos Spin-
LED. Os substratos amorfos utilizados foram o de SiO,, ja empregado na etapa de
otimizacdo das espessuras, e 0S substratos com texturizagcdo (001) foram wafers
comerciais de Si (001) monocristalino. Esta escolha veio do fato de os substratos de Si
possuirem uma mais facil e mais rapida preparacdo da sua superficie para o depésito das
multicamadas. Como a prioridade € a otimizacdo dos resultados para a futura
implementacdo dos dispositivos Spin-LED, a sua utilizagdo permitia uma otimizagdo no
tempo de fabricagcdo das amostras. Todos os substratos de Si (001) utilizados foram
submetidos a limpeza RCA, desenvolvida nos anos 60 por Werner Kern, no RCA

Laboratories. Ela consiste em trés etapas:

12 etapa — remocdo de residuos orgéanicos da superficie: 15 minutos na solucéo
H,0O:NH,4OH:H,0, nas concentra¢fes 5:1:1, a 75C;

2% etapa — remocdo de residuos metdlicos da superficie: 10 minutos na solucao
H,O:HCI:H,0, nas concentracdes 6:1:1, a 75C;

32 etapa — remocao do oxido nativo da superficie: 2 minutos em HF (2% diluido).

Cada um dos sistemas de multicamadas foi estudado separadamente e os

resultados sdo mostrados a seguir.

4.1.2.1. O sistema Co/Ni

Como o objetivo principal deste trabalho é o de se fabricar um eletrodo
ferromagnético com magnetizagdo perpendicular diretamente depositado sobre uma
barreira tinel de MgO, a primeira tentativa com o sistema Co/Ni foi a de depositar as
multicamadas diretamente sobre o substrato de Si (001), sem a utilizacdo de uma camada
buffer. Assim, utilizando os paradmetros obtidos nas etapas anteriores, a amostra com
estrutura Si (001) // (Co 0,2 nm / Ni 0,8 nm)x5 / Au 10 nm foi feita, cujo ciclo de
magnetizacdo AGFM, obtido com o campo magnético aplicado perpendicularmente ao

plano do filme, é mostrado na Figura 45
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Figura 45 — Ciclo de histerese medido a partirdo A GFM com o campo magnético aplicado

perpendicularmente a superficie da amostra Si (001)  // (Co 0,2 nm / Ni 0,8 nm)x5 / Au 10 nm.

Este ciclo de histerese mostra que o eixo de facil magnetizacdo desta amostra ndo
esta na dire¢cdo perpendicular ao plano do filme. Pensando que este resultado esteja
diretamente relacionado a texturizacdo do substrato, pois é sabido que quando depositadas
sobre uma superficie com orientacdo cristalografica (001), as multicamadas Co/Ni nao
apresentam o eixo de facil magnetizacdo perpendicular, mas sim paralelo ao plano, testou-
se colocar uma fina camada de Ni (de espessura y,) entre o substrato e as multicamadas,
como uma camada buffer: Si (001) / Ni y, / (Co 0,2 nm / Ni 0,8 nm)x5 / Au 10 nm. A
escolha de ndo se colocar Pt como camada buffer, e sim o Ni, vem do fato de como a Pt
nao ser um metal ferromagnético e a sua presenca poder reduzir a polarizacdo em spin da
corrente elétrica. Como as multicamadas Co/Ni sdo somente compostas de metais
ferromagnéticos, a opcédo foi a de nao adicionar um metal ndo-ferromagnético ao sistema.
As espessuras Yy, utilizadas foram 0,4, 0,6 e 0,8 nm e os ciclos de magnetizacdo AGFM de

cada uma das amostras sdo mostrados na Figura 46(a), (b) e (c), respectivamente.
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Figura 46 — Ciclos de histerese obtidos a partir do AGFM, com o campo magnético aplicado
perpendicularmente a superficie das amostras Si (001 ) // Ni yp, nm/ (Co 0,2 nm/ Ni 0,8 nm)x5/ Au 10 nm
para os valores de y;, de (a) 0,4 nm, (b) 0,6 nm e (c) 0,8 nm.

Nenhuma amostra apresentou o seu eixo de facil magnetizacdo perpendicular ao
plano. Assim sendo, infelizmente o sistema Co/Ni ndo se apresentou adequado para a

fabricacéo dos dispositivos Spin-LED.

4.1.2.2. O sistema Co/Pt

A partir dos resultados com as multicamadas Co/Ni, as primeiras amostras feitas
com o sistema Co/Pt n&o foram diretamente sobre o substrato de Si (001), mas sim sobre o
substrato de SiO, com a presenga de uma fina camada buffer de Pt, de espessura Y.
Apesar de, como dito no sistema Co/Ni, o uso da Pt entre a barreira tinel e o eletrodo
injetor ndo ser muito recomendado, optou-se investir neste tipo de amostras por dois
motivos:

- como ja ha um metal ndo-ferromagnético nas multicamadas, o uso da Pt como
camada buffer ndo adiciona um novo parametro ao sistema

- lembrando do resultado obtido anteriormente, que comprova que as monocamadas
de Pt em contato com a camada de Co sdo magneticamente polarizadas, se a camada
buffer de Pt tiver algumas monocamadas de espessura, ocorrerd a polarizacdo magnética
de toda a camada, e poderemos ter um “metal-ferromagnético” em contato direto com a
barreira tunel de MgO.

Com isso, as espessuras Yy, utilizadas foram de 0,6, 0,8 e 1,0 nm. Os ciclos de
magnetizacdo AGFM de cada uma das amostras sdo mostrados na Figura 47, obtidos com

0 campo aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes.
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Figura 47 — Ciclos de histerese obtidos utilizando a técnica AGFM, com o campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano dos filmes para as amos  tras SiO, // Pt y, nm/(Co 0,6 nm / Pt 0,6 nm)x5 /

Au 10 nm, para aos valores de yp de (a) 0,6 nm, (b) 0,8 nm e (c) 1,0 nm.

Estes ciclos de histerese mostram que o eixo de facil magnetizacdo destas amostras
tende a ficar cada vez mais perpendicular ao plano a medida que a espessura da camada
buffer de Pt aumenta. Isto se deve provavelmente ao fato de que com espessura de 0,6 nm,
a camada de Pt ndo seja completamente texturizada quando depositada sobre um
substrato amorfo. Ela se torna cada vez mais texturizada & medida que a sua espessura
aumenta. Por isso a amostra com 1,0 nm de espessura da camada buffer apresentou o
melhor resultado, chegando a um valor de Mg/Ms igual a 0,91. Sendo assim, estes
resultados mostram que podemos diminuir a espessura da camada buffer de Pt em até um
1,0 nm se utilizarmos um substrato amorfo como o SiO,. Neste caso, se continua a ter um
sistema com magnetizacao perpendicular a campo nulo.

Em seguida, utilizando as mesmas espessuras da camada buffer de Pt (y, = 0,6, 0,8
e 1,0 nm), foram feitas amostras utilizando substrato cristalino de Si (001), Si (001) // Pt y,
nm / (Co 0,6 nm / Pt 1,0 nm)x5 / Pt 5,0 nm. Os ciclos de magnetizacdo AGFM destas
amostras sao mostrados na Figura 48, obtidos com o campo aplicado perpendicularmente

ao plano dos filmes.
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Figura 48 — Ciclos de histerese obtidos a partir da técnica AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano dos filmes, paraas amo  stras Si (001) // Pt y, nm/(Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x5
/ Au 10 nm, com valores de vy, de (a) 0,6 nm, (b) 0,8 nm e (c) 1,0 nm.

Assim, utilizando substrato monocristalino, se obtém amostras com anisotropia
magnética perpendicular com camadas buffer mais finas do que quando se utiliza substrato
amorfo. Esse resultado é bastante razoavel, pois existe uma organizacao cristalina num
substrato cristalino ao contrario de um substrato amorfo. Os valores encontrados da razdo
Mgr/Ms foram 0,95, 0,98 e 0,91, para as amostras com y, = 0,6, 0,8 e 1,0 nm,
respectivamente. Ou seja, todas as amostras feitas possuem magnetizacdo perpendicular
sem a aplicacdo de um campo magnético externo, ideal para a posterior deposi¢do destas
estruturas sobre os diodos de GaAs (001) utilizando uma fina camada buffer de Pt.

Mesmo sabendo que substratos com orientacdo (001) ndo sdo ideais para a
obtencdo de anisotropia magnética perpendicular em multicamadas a base de Co (como
mostraram os resultados com o sistema Co/Ni), optou-se por fazer uma amostra sem
camada buffer. Ou seja, uma amostra em que as multicamadas s&o depositadas
diretamente sobre o substrato monocristalino de Si (001): Si (001) // (Co 0,6 nm / Pt 1,0
nm)x5 / Au 10 nm. Os ciclos de magnetizacdo AGFM desta amostra, obtidos com o campo

aplicado perpendicular e paralelamente ao plano do filme, sdo mostrados na Figura 49.
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Figura 49 — Ciclos de histerese obtidos utilizando a técnica AGFM, com campo magnético aplicado

perpendicular e paralelamente a superficie da amost  ra Si (001) / (Co 0,6 nm/ Pt 1,0 nm)x5 / Au 10 nm.

Claramente, esta amostra possui 0 eixo de facil magnetizacdo perpendicular ao
plano do filme. Um valor Mg/Ms de 0,87 é obtido a partir do ciclo em que o campo
magnético foi aplicado perpendicularmente ao plano. Apesar do baixo valor de H¢, em torno
de 90 Oe, este resultado € muito importante, pois mostra que pode ser possivel fabricar
uma amostra em que as multicamadas sdo depositadas diretamente sobre uma barreira
tunel de MgO com texturizacdo (001), crescida sobre um substrato de AlGaAs (001), cuja
fabricagdo ja é dominada no laboratério. Ou seja, este resultado mostra a viabilidade da
fabricagdo sobre uma superficie (001) de um eletrodo com anisotropia magnética

perpendicular para injecdo de corrente polarizada em spin.
4.1.2.3. O sistema CoFeB/Pt

Seguindo no mesmo caminho, explorou-se ainda o sistema de multicamadas
CoFeB/Pt (utilizando sempre a liga com percentuais atdomicos 72:8:20) usando como
primeiro substrato o SiO, amorfo recoberto com uma fina camada buffer de Pt: SiO, // Pt y,
nm / (CoFeB 0,6 nm / Pt 1,2 nm)x5 / Pt 5,0 nm. As espessuras Y, utilizadas foram 0,6, 0,8,
1,0 e 1,2 nm. Os respectivos ciclos de magnetizacdo AGFM obtidos para cada uma das
amostras com o0 campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano dos filmes séo

mostrados na Figura 50.
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Figura 50 — Ciclos de histerese medidos a partirda  técnica AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicularmente a superficie das amostras Si (001 ) // Pt y, nm/ (CoFeB 0,6 nm /Pt 1,2 nm)x5/ Au 10

nm, para os valores de vy de (a) 0,6 nm, (b) 0,8 nme (c) 1,0 nm.

Apesar dos campos coercivos destas amostras serem bem pequenos, em torno de
38 Oe, os valores de Mr/Ms foram satisfatorios, chegando a 0,94 para a amostra com y, =
1,0 nm, conforme Figura 50(c). Isso mostra que mesmo com camadas buffer de Pt muito
finas, como 0,6 nm (cerca de trés monocamadas atbmicas de Pt), jA se obtém
multicamadas CoFeB/Pt com magnetizacdo perpendicular quando depositadas sobre um
substrato amorfo.

Com base nos bons resultados obtidos com o sistema Co/Pt, foram feitas amostras
com as multicamadas CoFeB/Pt depositadas diretamente sobre o substrato monocristalino
de Si (001). Cronologicamente, a primeira amostra feita foi com 5 bicamadas CoFeB/Pt
depositadas, Si (001) // (CoFeB 0,6 nm / Pt 1,2nm)x5 / Au 10 nm. Apés a forma do seu ciclo
de magnetizacdo AGFM, mostrado na Figura 51(d), ter sido relacionada a forma do ciclo da
amostra com 10 bicamadas Co/Pt, mostrado na Figura 40(c), que revelou o surgimento de

uma componente da magnetizacdo paralela ao plano, foram feitas amostras com 1, 3, 4, 6,



8 e 10 bicamadas depositadas. Os ciclos de magnetizagdo AGFM de todas estas amostras

sdo mostrados na Figura 51. O campo magnético foi aplicado perpendicularmente ao plano

dos filmes.
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Os ciclos de histerese das amostras em que foram depositadas 8 e 10 bicamadas,
mostrados na Figura 51 (f) e (g), se assemelham muito aos ciclos das multicamadas Co/Pt
guando as bicamadas foram depositadas 15 e 20 vezes. Como nenhuma camada buffer foi
utilizada, a rugosidade responséavel por um provavel acoplamento do tipo orange peel deve
ter sido gerada pelas préprias multicamadas. Outra opgdo € que as ilhas do éxido nativo de
Si podem néo ter sido retiradas adequadamente pela limpeza RCA. Um estudo mais
detalhado destes resultados pode ser feito a partir de imagens TEM, a fim de responder
estas questdes. E também possivel observar que quando 4 ou menos bicamadas s&o

depositadas, o0 sistema ndo possui anisotropia magnética perpendicular. Desta forma, o



melhor resultado obtido nesta etapa foi com a amostra em que 5 bicamadas foram

depositadas, apresentando um valor de Mgr/Ms de 0,47.



Capitulo 5

Resultados Experimentais e Discussao

- Dispositivos Spin-LED -

Este capitulo € concentrado na fabricacdo das barreiras tunel de éxido de magnésio,
MgO, primeiramente sobre substratos de GaAs, e posteriormente sobre substratos-diodo de
AlGaAs. Ap6s o dominio de crescimento desta camada, os eletrodos injetores com
anisotropia magnética perpendicular foram depositados sobre ela para a realizacdo das
medidas de eletroluminescéncia, levando em conta todas as etapas de otimizacao feitas no

capitulo anterior.
5.1. Fabricacdo da barreira tinel de MgO

Como visto no capitulo de introducéo, a injecdo eficiente de corrente polarizada em
spin em semicondutores mantém-se um dos desafios da spintrébnica. Comumente a fonte
de uma corrente polarizada em spin € um metal ferromagnético e, por isso, o impeto natural
€ o0 de se colocar este metal em contato direto com o semicondutor (contato Schottky) e
assim analisar a polarizacdo da corrente injetada, normalmente através de outro contato
ferromagnético. No entanto, devido a diferenca entre as condutancias entre os dois
materiais (conductance mismatch), mesmo antes de entrar no semicondutor, a corrente
perde a sua polarizacdo em spin devido a acumulacéo de spin que ocorre na interface entre
0s materiais empregados [21]. Uma das idéias era entdo de se introduzir, na interface, uma
resisténcia dependente em spin. Isto €, introduzir uma interface que possuisse valores
diferentes de resisténcia para cada um dos canais de spin (up ou down). Rashba [25] e Fert
et al. [26] propuseram que esta interface com resisténcia dependente do spin poderia ser
uma barreira tnel, ou seja, um isolante.

Varios oxidos foram usados como barreiras tinel como, por exemplo, o 6xido de
aluminio amorfo AlO,, utilizado ndo somente em injecéo de corrente polarizada em spin em

semicondutores [32, 125, 126], mas também em junc¢des tunel formadas por estruturas do



tipo sanduiche metal ferromagnético / barreira tunel / metal ferromagnético. Foi através
destas estruturas que o estudo do efeito de tunelamento dependente do spin avangou. Com
0 AIOx, efeitos de TMR (tunneling magnetoresistance) de 70% foram alcancados a
temperatura ambiente [127]. J& com o MgO observou-se efeitos de TMR de até 220% a
temperatura ambiente, no caso de estruturas feitas por pulverizacdo catédica em que a
camada de MgO é policristalina com texturizagédo (001) [128]. Efeitos TMR de 400% foram
observados em estruturas Co (001) / MgO (001) / Co (001) crescidas por MBE (molecular
beam epitaxy), onde Co ccc metaestavel é formado e a camada de MgO é monaocristalina
[129]. Devido aos altos valores de TMR obtidos com a utilizacdo do MgO, este efeito ficou
conhecido como efeito TMR gigante, cuja origem esta no chamado tunelamento coerente
que ocorre através do MgO [31].

Nos metais ferromagnéticos 3d, bem como nas suas ligas, os estados com simetria
A; (resultantes da hibridizacdo dos orbitais s, p e d) sdo 0os que possuem uma grande
polarizacdo em spin ao nivel de Fermi, enquanto que os estados com simetria A, (orbitais
d) possuem uma pequena polarizacdo em spin ao nivel de Fermi. Com a utilizacdo de uma
barreira tinel de MgO com texturizacdo (001) sdo os elétrons nos estados A; que
preferencialmente sofrem tunelamento. A razdo disto é que através do MgO sé&o estes
estados que possuem maior probabilidade de tunelar [130] préximo ao nivel de Fermi
estabelecido na interface, dando origem ao chamado tunelamento coerente. Como o0s
estados A; possuem uma grande polarizacdo em spin, a corrente elétrica que € tunelada
através da camada de MgO é altamente polarizada em spin. Na Figura 52 podemos ver que
a diferenca entre as densidade de estados de tunelamenteo A; e As € muito maior da
configuracdo paralela do que na configuragdo antiparalela [131]. Isto explica os altos
valores de TMR que foram encontrados através do uso do MgO. Parkin et al. foi o primeiro
a mostrar que a injecdo de corrente polarizada em spin em semicondutores € possivel,
através do uso do MgO como barreira tanel, utilizando a estrutura GaAs // MgO / CoFe / Ta
[68], e apbs isso, varios trabalhos surgiram, mostrando sempre a grande eficiéncia do MgO
[132, 133]. E necessario ressaltar que a propriedade de tunelamento coerente ainda nao foi
comprovada em estruturas do tipo semicondutor / barreira tanel / metal, mas diz-se que é

este o efeito presente a partir dos bons resultados encontrados.
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Figura 52 — Densidade de estados de tunelamento atr  avés de uma camada de MgO entre duas camadas

de Co. As setas indicam a orientagdo das magnetizag  des das camadas de Co [131].

Neste trabalho, o MgO ¢é utilizado como barreira tunel entre o semicondutor (diodo) e
o eletrodo injetor com anisotropia magnética perpendicular. Mas antes de construir os
dispositivos em si, era necessario ter dominio na fabricagdo da camada de MgO por
pulverizagédo catodica. O grupo de pesquisa no qual trabalhei na UMR 137 ja tem pleno
dominio sobre o crescimento da camada de MgO, mas como era eu quem fazia todas as
amostras do meu trabalho, era necessario que eu soubesse como fazer a camada de MgO
sobre um substrato de GaAs, antes de partir para a fabricacdo dos Spin-LEDs. Assim, uma
nova etapa de fabricacdo da barreira tinel teve inicio, e para isto, utilizou-se como base as
estruturas ja feitas anteriormente no grupo que eram: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm (ou 3,0
nm, dependendo da sua cristalinidade) / CoFeB 3,0 nm / Ta 5,0 nm [33]. Duas temperaturas
de crescimento foram utilizadas: 25T (temperatura ambiente) e 300C. Cada uma destas
temperaturas de deposicdo sao responsaveis por diferentes cristalinidades das camadas de
MgO como veremos a seguir, e por isso a diferenca entre as espessuras de MgO descritas
acima: a camada cristalina de MgO possui espessura de 2,6 nm, enquanto a amorfa possui
espessura de 3,0 nm, mesmo utilizando o mesmo tempo de depdsito para as duas. Os

crescimentos das camadas de MgO foram feitos no modo RF sob a mesma presséao parcial



de Ar 4,0 x 10 mbar. T&o0 logo que a camada de MgO era crescida, a pressdo era mudada
para 2,5x10° mbar e os filmes de CoFeB e Ta eram crescidos no modo DC.

Os substratos de GaAs (001) utilizados foram fornecidos pelo Laboratoire de
Photonique et Nanostructures, LPN, em Marcoussis, Franca, onde foram crescidos por
MBE. Todos eles foram submetidos ao processo de dessorgédo e, assim que o padrdo de
imagens de uma superficie cristalina é obtido, com a primeira reconstrucdo possivel, o
aquecimento do processo de dessorcdo € desligado e o substrato é transferido para a
camara de deposicdo. As Figura 53(a) e (b) mostram as imagens de padrao RHEED
obtidas de uma superficie de GaAs recuperada, i.e., apds a completa remoc¢édo da camada
de As amorfo, exibindo a reconstrucédo 2x4 (rica em Ga) [134], segundo os azimutes <011>

e <001>, respectivamente, assim como as linhas de Kikuchi caracteristicas.

(a) azimute <011> azimute <001>

Figura 53 — Imagens RHEED da superficie do GaAs (001) recuperada apds a dessor¢do da camada de As
amorfo, com o feixe de elétrons paralelo as diregBe s cristalograficas (a) <011> e (b) <001> do substra to
de GaAs (001).

Logo apos a recuperagdo da superficie cristalina do GaAs, o substrato é transferido
in situ para a camara de deposicdo, onde a camada de MgO é depositada. Como dito
anteriormente, duas formas de depoésito foram usadas, mudando apenas a temperatura
entre elas, 25C e 300C. Na primeira, 0 substrato é esfriado naturalmente dentro da
camara de deposicdo até a temperatura ambiente, para depois a camada de MgO ser
crescida, assim como as camadas de CoFeB e Ta. Na segunda forma, o porta-substrato da
camara de deposicéo é previamente aquecido até 300°C e, assim que o substrato de MgO
é transferido da camara de dessorcédo para a de depédsito, a camada de MgO é crescida
nesta temperatura, assim como o restante da estrutura. Em cada uma destas formas de
depdsito, a cristalinidade da camada de MgO ¢ diferente. Imagens de TEM dos perfis da
secdo transversal de duas amostras, feitas a partir das duas formas de depdsito a
temperatura ambiente e a 300C descritas acima, sdo mostradas na Figura 54(a) e (b),

respectivamente.



Figura 54 — Imagens de TEM em secdo transversal de d uas amostras com estrutura GaAs (001) // MgO
2,6 nm/ CoFeB 3,0 nm/ Ta 5,0 nm, crescidas (a) a temperatura ambiente e a (b) 300C.

Através destas imagens € possivel observar que a camada de MgO é amorfa
guando o depdsito é feito a temperatura ambiente, e é policristalina com texturizacao (001),
guando feito a 300<C. Para se determinar a texturizacdo da segunda amostra, uma analise
da sua difracdo de elétrons (realizada em conjunto com as imagens de TEM) foi feita.
Através dela foi possivel calcular as distancias interplanares do depdsito de MgO. Essa
imagem é mostrada na Figura 55 (a). Na direcdo <011> do substrato de GaAs, o valor
encontrado para a distancia entre os planos da camada de MgO foi de 0,149 nm. Na
direcdo <001> do GaAs, o valor encontrado foi de 0,210 nm. Estes valores séo
praticamente iguais aos valores das distancias entre os planos (022) e (002) do MgO bulk.
Uma medida de difracao de elétrons € uma medida local, isto €&, é feita a partir da regido da
amostra sondada pelo feixe de elétrons, significando que outras regides da mesma amostra
podem fornecer padrbes de difracdo diferentes. Ou seja, podem possuir cristalinidades
diferentes. Portanto, os resultado obtidos indicam que localmente a rede cristalografica do
MgO depositado (cubica do tipo NaCl) mantém uma orientagdo bem definida com a rede do
GaAs; tal que a direcéo cristalografica <011> da camada de MgO é paralela a direcao
cristalografica <011> do GaAs, assim como as dire¢cfes <001> da camada de MgO e do
substrato de GaAs.
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Figura 55 — (a) Difracéo de elétrons da amostra cre  scida a 300C, e imagens RHEED do depdsito de MgO
da mesma amostra, feitas ao longo dos azimutes (b) <011> (pontos assinalados em laranja em (a)) e (c¢)

<001> (pontos assinalados em verde em (a)) do subst  rato de GaAs.

Imagens RHEED da camada de MgO obtidas apds o depodsito foram também
realizadas. As Figura 55 (b) e (c) mostram as imagens obtidas quando o feixe de elétrons &
perpendicular a direcdo <011> e <001> do substrato de GaAs, respectivamente. Nesses
experimentos a distancia entre a tela de obtencdo da imagem e a amostra € de 18 cm,
sendo o comprimento de onda dos elétrons, para a energia utilizada de 18,5 keV, igual a
0,09 A. Com estes dados, a andlise das imagens RHEED mostradas acima forneceu os
mesmos valores que a andlise feita pela difracdo de elétrons. Isso indica que globalmente
as dire¢gbes <011> e <001> da camada de MgO depositada séo paralelas as direcdes
<011> e <001> do GaAs, respectivamente; ou em notagao convencional: GaAs (001) [100]
|| MgO (001) [100]. Estes resultados concordam perfeitamente com a relagdo de epitaxia
que existe entre estes dois materiais, em que 4 células unitarias do MgO concordam
perfeitamente com 3 células unitarias do GaAs. A Figura 56 mostra a relacdo epitaxial cubo
sobre cubo, resultando numa diferenca de 0,6% entre os multiplos de seus parametros de
rede nas direcdes paralelas ao lado dos cubos [135, 136]. Esta forma de deposi¢céo foi
utilizada para obter camadas de MgO texturizadas (001), o que aumenta a probabilidade de
obter melhores resultados com as medidas de polarizacdo da luz. Trabalhos anteriores
mostraram que camadas de MgO policristalino fornecem resultados melhores do que
camadas de MgO amorfo [33, 132].
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Figura 56 — llustracdo da relagdo de epitaxia entre  0s pardmetros de rede do MgO e do GaAs.

5.2. Fabricacédo dos dispositivos Spin-LED

Para a fabricacdo dos dispositivos Spin-LED € necessario utilizar diodos como
substratos para crescer sobre eles a barreira tinel e os eletrodos injetores. Assim como 0s
substratos de GaAs utilizados para o crescimento das barreiras tinel de MgO, os diodos
semicondutores utilizados foram fornecidos pelo LPN, fabricados por MBE. Seguindo os
mesmos procedimentos adotados com os substratos de GaAs, os diodos também foram
recobertos com uma camada de As amorfo e, da mesma forma, todos os diodos foram
submetidos ao mesmo processo de dessorcdo da camada de As antes de cada depdsito de
MgO. Os substratos utilizados para a fabricagdo dos dispositivos Spin-LED foram diodos p-
i-n, compostos pela seguinte heteroestrutura: substrato de GaAs (001) do tipo p, dopado
com Zn // 500 nm de AlyosGapg.As do tipo p dopado com Be numa concentracdo de
1,7x10" atomos/cm® / 50 nm de Alg 0sGags,As / 50 nm de GaAs (pogo quantico) / 50 nm de
Alp 0sGago2As / 50 nm de AlypsGapg.As do tipo n dopado com Si com concentracdo de
1,0x10' atomos/cm®. O esquema completo da heteroestrutura epitaxial é mostrado na
Figura 57.
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Figura 57 — Esquema da heteroestrutura semicondutora AlGaAs com poco quantico de GaAs utilizada

como substrato.

O poco quéntico desta estrutura € formado por uma camada de GaAs, pelo fato de
seu bandgap ser menor do que o bandgap do Aly 0isGag e2AS. Quanto maior a quantidade de
Al na liga GaAs, maior o bandgap, indo de 1,42 eV para 0 GaAs até 2,16 eV para o AlAs
[137]. O unico cuidado que deve ser tomado € que a concentracdo de Al na liga AlGa; . As
define como vai ser o bandgap. Para x < 0,35 o gap da liga AlGaAs é direto, enquanto que
para x > 0,35, o gap é indireto [138], e para dispositivos Opticos € necessario que 0
semicondutor possua gap direto. Isso acarreta na liberagdo somente de fotons na
recombinacdo e-h*, diferentemente do que ocorre num semicondutor com gap indireto, em
gue a recombinacdo e-h" além de liberar um féton, libera um fénon, gerando calor no
sistema. A vantagem em se utilizar uma estrutura deste tipo € se poder variar o tamanho da
barreira do poco quantico apenas ajustando a composi¢do da liga ternaria AlGaAs. Além
disso, ndo existe diferenca significativa entre os parametros de rede de cada uma das
camadas formadoras do diodo. Quando ligas formadas por atomos das familias Ill e V da
tabela periodica - como 0 GaAs - sdo dopadas com atomos da mesma familia de um dos
elementos - 0 Ga € substituido pelo Al - a estrutura cristalina da liga ndo muda e o
parametro de rede se mantém praticamente o mesmo. Isso possibilita o crescimento
epitaxial de toda a estrutura semicondutora e viabiliza explorar inimeras propriedades
Opticas destes semicondutores. A partir daqui, simplifica-se a notagdo descrevendo o
substrato como AlGaAs ao invés de AlgpsGagg,As na descricdo das estruturas das

amostras.



5.2.1. AIGaAs /[ MgO / (Co/Pt)

Mesmo sabendo que uma superficie com texturizacdo (001) ndo é propicia para a
obtencéo de um sistema de multicamadas Co/Pt com anisotropia magnética perpendicular,
resolveu-se comecar a fabricacdo dos dispositivos Spin-LED usando as multicamadas
Co/Pt depositadas diretamente sobre barreiras tanel de MgO. Amostras em que a camada
de MgO foi crescida a 300C, e as multicamadas crescidas a temperatura ambiente
também foram feitas. Porém, elas ndo forneceram bons resultados. Para se fazer este tipo
de amostra, é necesséario deixar a camada de MgO esfriar in situ até a temperatura
ambiente, para em seguida se depositar as multicamadas. E este processo que faz com
que a superficie da camada de MgO fique degradada. Mesmo in situ, em alto vacuo (~10®
mbar), as moléculas residuais de agua, presentes na camara, onde a camada de MgO é
deixada para que ocorra o resfriamento (em torno de 5 horas até o resfriamento levar a
temperatura ambiente), se fixam na superficie do filme, degradando-a. Isto ocorre pelo fato
do MgO ser um material altamente hidrofilico. Com isso, a primeira camada de Co quando
depositada, enxerga uma camada de MgO hidratada e degradada do ponto de vista
cristalino. Isso gera um depdsito inicial amorfizado ou com muitos defeitos, que acabam
propagando-se para o sistema de multicamadas. Como resultado disso, ndo se observa
magnetizacdo perpendicular ao plano dos filmes. Varios métodos de resfriamento rdpido do
filme de MgO foram tentados, como a transferéncia da amostra para as diferentes camaras
acopladas a camara de deposicdo. Mas, infelizmente, a camada de MgO se mostrou
degradada mesmo apo6s 30 minutos de resfriamento.

Uma das tentativas foi entdo de se depositar tanto a camada de MgO como as
multicamadas Co/Pt a mesma temperatura, 300C. Fora m depositadas 4 bicamadas Co/Pt,
utilizando as espessuras ideais encontradas na sec¢do 4.1.1.2, Co 0,6 nm / Pt 1,0 nm, com
uma camada de recobrimento de Pt de 3,0 nm de espessura: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm /
(Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm. Os ciclos de histerese AGFM desta amostra, obtidos
com o campo magnético aplicado perpendicular e paralelamente ao plano do filme séo

mostrados na Figura 58
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Figura 58 — Ciclos de histerese obtidos a partir da técnica AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente a superficie da amost  ra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm / (Co 0,6 nm / Pt 1,0
nm)x4 / Pt 3,0 nm, crescida a temperatura de 300<C.

E possivel observar que, mesmo prevenindo a degradacdo da superficie de MgO
com a deposicdo das multicamadas logo apds o seu crescimento, a amostra ndo mostrou
anisotropia perpendicular, apresentando o eixo de facil magnetizacéo paralelo ao plano do
filme. Isso pode estar indicando a formagédo de ligas Co-Pt a partir das multicamadas
depositadas. Recozimentos de multicamadas Co/Pt a 320C resultaram em trés tipos de
ligas Co-Pt [111], o que sugere a formacdo (ou comec¢o da formacéo, isto é, a quebra de
ordem estrutural em cada uma das camadas, ja que o depdsito foi feito a 300C) de algum
tipo de liga nessa amostra. Um estudo mais detalhado poderia ser feito para se saber se
houve ou ndo a formacgdo de ligas nesta amostra, mas foge do objetivo principal deste

trabalho.

5.2.2. AlGaAs // MgO / Pt/ (Co / Pt)

Com o sério problema de degradacao das camadas de MgO e da impossibilidade de
se depositar as multicamadas a 300C, novas amostra s foram feitas. Desta vez, uma fina
camada de Pt foi depositada entre o0 MgO e as multicamadas. Essa estratégia visa proteger
a degradacdo da barreira tunel. Esta idéia foi fundamentada nos resultados obtidos na
secao 4.1.2.2, em que finas camadas de Pt, usadas como buffer, permitiam a obtencao de

anisotropia magnética perpendicular em amostras com as multicamadas Co/Pt. Desta



forma, foram feitas amostras em que as finas camadas de Pt foram depositadas também a
300<C logo apds o crescimento da camada de MgO. Sub sequentemente, realizou-se o
resfriamento in situ da amostra até a temperatura ambiente, prevenindo a degradacao da
barreira tunel. Apos o resfriamento da amostra, as multicamadas Co/Pt eram crescidas,
sem a eventual formagé&o de ligas Co-Pt.

A primeira amostra foi feita com uma camada de Pt de 0,4 nm de espessura,
possuindo a seguinte estrutura: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm / Pt 0,4 nm / (Co 0,6 nm / Pt
1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm. Os ciclos de histerese AGFM obtidos com o campo magnético

aplicado perpendicular e paralelamente ao plano da amostra sdo mostrados na Figura 59.
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Figura 59 — Ciclos de histerese obtidos com a técni  ca AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente a superficie da amost  ra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm / Pt 0,4 nm / (Co 0,6
nm /Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm, em que as camadas de M gO e de Pt foram crescidas a 300C, e as

multicamadas a temperatura ambiente.

Através da comparacdo entre os ciclos de histerese desta amostra € possivel
afirmar que seu eixo de fécil magnetizacdo € preferencialmente perpendicular a sua
superficie. Dizemos preferencialmente porque o valor Mg/Ms, relacionado ao ciclo de
histerese em que o campo magnético foi aplicado perpendicularmente ao plano, € de 0,60.
Isso indica que o eixo de facil magnetizacdo ndo esta situado exatamente paralelo a normal
do filme, mas num angulo intermediario entre a direcdo paralela e perpendicular ao plano.
Apesar de estar numa direcdo intermediaria, é possivel afirmar que o eixo de fécil

magnetizacao esta mais préximo da normal do filme do que paralelo ao plano da amostra.



Com o objetivo de se conseguir uma amostra com o eixo facil mais paralelo & normal
do filme foi feita uma amostra com 0,6 nm de espessura da camada buffer de Pt. Seguindo
0 mesmo método da amostra anterior, a camada buffer de Pt foi feita a 300C, assim como
a camada de MgO. As multicamadas foram crescidas ap6s o resfriamento até a
temperatura ambiente. A estrutura final desta amostra é: AlGaAs (001) / MgO 2,6 nm / Pt
0,6 nm/(Co 0,6 nm/ Pt 1,0 nm)x4 /Pt 3,0 nm. Os ciclos de histerese AGFM, obtidos com o

campo magnético aplicado perpendicular e paralelamente & superficie da amostra, séo

mostrados na Figura 60.
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Figura 60 — Ciclos de histerese obtidos a partir da técnica AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente a superficie da amost  ra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm / Pt 0,6 nm / (Co 0,6
nm /Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm, em que as camadas de M gO e de Pt foram crescidas a 300C, e as

multicamadas a temperatura ambiente.

Os ciclos mostrados acima nos permitem afirmar que o eixo de facil magnetizacéo
desta amostra esta perpendicular a sua superficie. O valor de Mg/Ms encontrado a partir do
ciclo obtido com o campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano é de 0,84, valor
maior do que o encontrado para a amostra anterior. Em comparacdo com a amostra
anterior, com 0,4 nm de espessura da camada buffer, esta amostra apresentou o eixo de
facil magnetizacao mais paralelo a normal do filme, o que pode ser explicado pelo fato de
um filme de Pt com espessura de 0,4 nm ndo ser totalmente texturizado a ponto de

proporcionar um crescimento ordenado das multicamadas que sdo depositadas em



seguida. Cabe salientar que 0,4 nm equivalem a aproximadamente dois planos atébmicos de
Pt.

Os resultados obtidos sdo encorajadores para a fabricacdo das multicamadas Co/Pt
sobre barreiras tunel de MgO e diodos semicondutores a base de GaAs. Mesmo que a
principio as orientacdes cristalograficas sejam totalmente incompativeis. Estes resultados
sdo importantes principalmente pelo fato de mostrar a possibilidade de se fabricar

dispositivos Spin-LED com um eletrodo injetor com anisotropia magnética perpendicular.

5.2.3. AlGaAs // MgO / Fe / Pt/ (Co / Pt)

Considerando os resultados obtidos na secdo 4.1.1.2, que corroboraram o0s
resultados mostrados na literatura de que quando em contato com um metal
ferromagnético, as primeiras monocamadas de Pt ficam polarizadas magneticamente,
existia uma boa expectativa que as amostras com camadas buffer de Pt utilizadas
anteriormente fornecessem bons resultados de eletroluminescéncia. Mesmo sabendo disso,
utilizando uma estrutura semicondutora um pouco diferente da utilizada anteriormente, em
que a liga AlGaAs utilizada foi a com 15% de Al (Aly15GaggsAs), outra amostra foi feita.
Nessa amostra, entre a camada buffer de Pt foi utilizada uma camada de ferro, Fe. O Fe foi
escolhido pois, além de ser um ferromagneto em contato ferromagnético direto com a
barreira tunel, existirem boas relacdes de epitaxia entre ele e o MgO (001). O filme de Fe
cresce com o plano (001) paralelo & superficie do filme de MgO, mas ocorre uma rotacéo
de 45°na rede cristalina do Fe em relagéo a rede d o MgO. Ou seja, a dire¢édo [110] do filme
de Fe é paralela a direcao [001] do MgO (a diagonal da rede cristalina do Fe é paralela ao
lado da rede cristalina do MgO), MgO (001) [100] || Fe (001) [110] [133, 138].

Desta forma, explorou-se a deposicdo de uma fina camada de Fe de espessura
igual a 0,3 nm (entre um e dois planos atdbmicos) diretamente sobre a camada de MgO.
Sobre esta camada de Fe foi crescida uma camada de Pt com espessura de 0,6 nm,
mantendo-se a temperatura fixa em 300C. A escolha em se manter a camada de Pt entre
a camada de Fe e as multicamadas, obedece a seguinte l6gica. Primeiramente, ndo
sabermos se a camada de Fe depositada diretamente em contato com as multicamadas
teria um valor alto de anisotropia de interface na interface Fe/Co, levando a que todo o
eletrodo injetor possuisse anisotropia magnética perpendicular. Com a presenca da
camada de Pt, seria praticamente certo que isso aconteceria. O segundo fator que ajudou a
decidir pela permanéncia da camada de Pt foi a propriedade de algumas ligas FePt em
apresentar anisotropia magnética perpendicular [138]. Sdo trés as principais ligas FePt

existentes: Fes;Pt, FePt; e FePt. Todas possuem estrutura cristalografica cubica de corpo



centrado, mas somente a liga FePt apresenta propriedades magnéticas interessantes,
como a anisotropia magnética perpendicular [139]. Esta propriedade surge do fato de esta
liga ser extremamente ordenada, formada por planos alternados de atomos de Fe e atomos
de Pt, resultando na chamada estrutura L1,, como mostrado na Figura 61. Este
ordenamento faz com que ocorra uma hibridizagéo dos orbitais d dos atomos de Fe e de Pt
na dire¢cdo do eixo ¢ da estrutura. Ou seja, na diregdo perpendicular aos planos atémicos

7

(direcdo (001) da estrutura cubica de face centrada) [140]. Isso é semelhante ao que

acontece nas mutlicamadas Co/Pt.
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Figura 61 — llustracdo da estrutura cristalina L1 ¢ da liga FePt.

Pensando nisso e na estrutura da amostra em questéo, a interface entre a camada
de Pt de 0,6 nm e as multicamadas Co/Pt seria a responsavel pela anisotropia magnética
perpendicular ja conhecida neste trabalho. A interface entre as camadas de Fe e Pt seria
responsavel pela possivel formacéo da liga FePt na sua forma L1,. Salienta-se ainda que
ha praticamente um Uunico plano atdmico de Fe seguido por dois de Pt na interface,
resultando também em uma anisotropia magnética perpendicular. Ou seja, a camada de Pt
de 0,6 nm de espessura funcionaria como parte da liga FePt. Resumindo, esta estrutura
permite obter magnetizac@o perpendicular a partir da camada de Fe, e também a partir da
camada de Pt como buffer para as multicamadas Co/Pt, com anisotropia magnética
perpendicular. Desta forma, esperava-se que esta amostra possuisse magnetizacao
perpendicular ndo sé pelas multicamadas Co/Pt, mas também pela camada de Fe

depositada em conjunto com a camada de Pt.



Para se fabricar a amostra, as camadas de MgO, Fe e Pt foram deixadas in situ na
camara de deposicao até a temperatura ambiente. SO depois disso € que o depdsito das
multicamadas Co/Pt foi feito. Como resultando, obteve-se a amostra com a seguinte
estrutura: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Fe 0,3 nm /Pt 0,6 nm/ (Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x4 /
Pt 3,0 nm. Para se conhecer a cristalinidade da camada de Fe foi feita uma anélise
RHEED, cuja imagem tomada ao longo do azimute <011> do AlGaAs é mostrada na Figura
62. Ou seja, foi coletada ao longo do azimute <011> da camada de MgO, logo apos a sua

deposicao.

azimute <011> pgaal

Figura 62 — Imagem RHEED da camada de Fe, com espessu ra de 0,3 nm, depositada a 300 sobre a

camada de MgO, coletada ao longo do azimute <011>d o substrato de AlGaAs.

Mesmo com apenas 0,3 nm de espessura, a camada de Fe é continua, nao
apresentando um crescimento tipo 3D, o qual seria observado através de imagens com
caracteristicas de amostras rugosas. Através desta mesma imagem foi possivel calcular a
distancia entre os planos desta camada de Fe, na direcdo mencionada acima. Foi
encontrado o valor de 0,285 nm, muito proximo ao valor de 0,286 nm que é a distancia
entre os planos (001) do Fe bulk. Isso indica as mesmas rela¢gdes de epitaxia encontradas
na literatura. Ou seja, um depdsito de cubo sobre cubo da camada de Fe sobre a camada
de MgO, com a direcao <001> da camada de Fe paralela & dire¢cdo <011> do MgO, i. e., Fe
(001) [110] || MgO (001) [100].

ApoOs o crescimento de todas as camadas, foram feitas imagens TEM em corte
transversal da amostra para se ter uma idéia da modulacdo das camadas. Uma das

imagens obtidas € mostrada na Figura 63 (a).
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Figura 63 — (a) Imagem TEM em secdo transversal daa mostra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Fe 0,3 nm/ Pt
0,6 nm/(Co 0,6 nm/Pt1,0 nm)x4/Pt3,0nm, e (b) perfil da intensidade dos elétrons que chegam ao
detector revelando as quatro bicamadas depositadas. Os méaximos de intensidade de elétrons em (b) séo

relacionados ao Co, e os minimos a Pt.

Claramente, sdo observadas a camada de MgO, as multicamadas Co/Pt, e a
camada de recobrimento de 3,0 nm de espessura de Pt. Como a camada de Fe é muito
fina, ndo é possivel distingui-la com clareza, mesmo através do perfil da intensidade dos
elétrons que chegam no detector em funcdo da distancia da interface entre o MgO e as
multicamadas Co/Pt, mostrado na Figura 63 (b). Apesar disto, distinguem-se as 4
bicamadas depositadas através dos picos de intensidade relacionados as camadas de Co,
e pelos vales relacionados a Pt. Ou seja, este perfil indica a modulagdo composicional
desejada, sem indicativo da formacéao de uma liga CoPt.

Ciclos de histerese dessa amostra foram feitos com o campo magnético aplicado

perpendicular e paralelamente a superficie, conforme mostrados na Figura 64.
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Figura 64 — Ciclos de histerese obtidos a partir da técnica AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicular e paralelamente a superficie da amost  ra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Fe 0,3 nm/Pt0,6 n m
/(Co 0,6 nm/Pt1,0 nm)x4/Pt3,0 nm.

O ciclo de magnetizacdo obtido com o campo magnético aplicado perpendicularmente
a superficie revela o valor de 0,85 para a razdo Mgr/Ms. Isso indica que o eixo de facil
magnetizacdo estd orientado preferencialmente ao longo da normal do filme.
Provavelmente a suposicdo feita anteriormente, de que tenha ocorrido a formacédo da liga

FePt entre as camadas de Fe e Pt, ou melhor, a hibridizacdo dos orbitais d na direcéo

perpendicular ao plano, seja a responsavel pelo resultado encontrado.

5.3. Medidas de eletroluminescéncia

Com as estruturas prontas sobre os diodos que foram utilizados como substratos,
teve inicio o processo das medidas de polarizacdo da luz emitida pelos poc¢os quéanticos
imersos na parte semicondutora dos dispositivos. Para isto foi necessario submeter essas
amostras aos processos de litografia optica mostrados na sec¢éo 3.4.1.

Duas méscaras foram utilizadas, por isso foram realizados dois processos de
litografia separadamente, ambos com resiste positivo. A primeira mascara consistia de
circulos de 300 um de diametro, cujos centros estava a uma distancia de 400 um. Com esta
mascara foi feito um processo de gravura até a parte tipo p do diodo que forma o substrato,
formando pilares de 300 um. Esta gravura foi feita de tal forma que cada pilar correspondia

a um dispositivo Spin-LED. Depois da gravura e da retirada do resiste, 0 segundo processo



de litografia foi realizado. Nele usamos uma mascara negativa com circulos de 110 um de
didmetro, cujos centros era separados por 400 um. Uma ilustracdo das duas mascaras

utilizadas é mostrada na Figura 65.
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Figura 65 — llustracdo das mascaras utilizadas nop  rocesso de litografia dptica para a construgéo dos
dispositivos Spin-LED.

Com o resiste negativo, foram feitas cavidades de 110 um de didmetro sobre cada
pilar, e também entre eles. Dentro destes buracos foi depositada uma camada de Ti de 50
nm seguida de uma camada de Au de 250 nm. Depois deste deposito, o resiste residual foi
retirado, resultando em pilares de 110 um de Ti/Au sobre cada dispositivo Spin-LED e
também em pontos determinados entre eles, de forma a promover o contato elétrico
necessario para as medidas de eletroluminescéncia. Uma fotografia tirada a partir de um
microscoépio Optico da amostra final € mostrada nas Figura 66 (a) e (b), e um esquema da

vista lateral da amostra é mostrado na Figura 66 (c).
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Figura 66 — Imagens obtida através de um microscopi 0 Optico da amostra ap6s o processo de litografia
Optica, com menor (a) e maior (b) amplificagdo. (c) Esquema ilustrativo da vista lateral da amostraapé s

os processo de litografia, gravura e  cablage .

A conexdo elétrica é feita através de um fio de Au com didmetro ao redor de 0,2 mm,
no processo chamado clabage ou wiring. Neste processo a amostra inteira € colada num
porta amostra com conexdes elétricas, que por sua vez sao ligadas através de fios de Au
aos pilares de Ti/Au. No mesmo processo os fios de Au também s&o usados para conectar
cada dispositivo Spin-LED ao pilar pequeno de Ti/Au mais préximo, como mostra a Figura
66 (c), de forma que a corrente elétrica percorra o pilar pequeno em direcao ao dispositivo,
entrando a partir das multicamadas depositadas (do eletrodo injetor). A injecéo da corrente
elétrica se faz a partir do porta-amostra utilizado, no qual estédo todas as conexdes elétricas
necessarias. E € através dessas conexdes que a amostra € acoplada ao equipamento de

medidas de eletroluminescéncia.



Todas as medidas foram feitas no LPCNO (Laboratoire de Physique et Chimie de
Nano-Objets) situado na Universidade de Toulouse, Franga, através da colaboracdo que

existe entre este laboratorio e a Unité Mixte de Physique CNRS/Thales.

5.3.1. AIGaAs /[ MgO / Pt / (Co/Pt)

A primeira amostra analisada foi a fabricada com 0,6 nm de espessura da camada
buffer de Pt: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm /Pt 0,6 nm/ (Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0
nm. Para isso uma voltagem de 1,5 V foi aplicada, sendo o experimento realizado a
temperatura de 20 K. E necessario se aplicar uma voltagem para que corrente elétrica flua
na amostra, a partir do eletrodo injetor em direcdo ao poco quantico. Isso é fundamental
para o funcionamento do dispositivo. O valor da voltagem necesséria para a obtencdo de
um valor 6timo da polarizacdo da luz, Pc, vai depender de alguns fatores tais como: os
tempos de relaxacao do elétron no poco quantico [141, 142] e da altura da barreira do poco
quéntico (tamanho do gap), ja mencionada aqui como dependente da composi¢cao quimica
da liga AlGaAs formadora do diodo semicondutor.

Além da composi¢do quimica da liga AlGaAs, o tamanho do band gap depende da
temperatura: quanto menor a temperatura, maior o band gap. Entdo, quanto menor a
temperatura, maior a voltagem que deve ser aplicada no dispositivo para que os elétrons
atinjam o poco quantico e la decaiam, emitindo fétons.

A dependéncia da polarizacdo da luz emitida com a temperatura € proveniente da
dependéncia do fator F (que conecta a polarizacdo da luz emitida com a polarizacdo em
spin da corrente elétrica injetada no semicondutor) com a temperatura. Estudos baseados
nos tempo de recombinacéo e-h’, 7, e de spin-flip, 75, N0 poco quantico, mostraram que o
comportamento de F com a temperatura segue 0 mesmo comportamento de Pc com a
temperatura. Como P¢ depende somente do fator F e da polarizacdo em spin da corrente
injetada, os comportamentos de F e de Pc em funcdo da temperatura sdo os mesmos. Isso
significa que a injecdo da corrente polarizada em spin ndo se altera com a mudanca da
temperatura. Além disso, a Pc emitida pelo po¢o quantico vai depender somente de F, ou
seja, somente de 7 e 7s. Analisando estes dois tempos, chega-se ao resultado de que
somente 7 é dependente da temperatura, sendo 75 dependente apenas do campo
magnético aplicado [33, 143]. O comportamento de 7 em funcdo da temperatura, que a
principio decai, atinge um minimo, que para o diodo utilizado neste trabalho é de 60 K. Em
seguida, ele aumenta com a temperatura. Isso é explicado através da competicdo entre os

tempos das recombinacdes radiativa (com emissdo de fétons) e ndo radiativa (sem emissao



de fotons, mas com emissdo de fénons) que ocorrem no pogo quéantico. Assim, antes de
medir a temperatura ambiente, as medidas sdo realizadas a temperatura menor que 60 K.
Na prética, em torno de 20 K os valores de Pc séo satisfatérios e garantem a obtencéo de
algum resultado.

A Figura 67 mostra o espectro de eletroluminescéncia desta amostra em funcéo do

comprimento de onda da luz emitida, sob as condi¢cdes descritas anteriormente.
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Figura 67 — Espectros de eletroluminescéncia a 20 K, para as as polarizacdes circulares para a direita
(o+) e para a esquerda ( 0-), da amostra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Pt0,6 n m/(Co 0,6 nm/ Pt 1,0 nm)x4
/ Pt 3,0 nm.

Nesta figura podemos ver dois picos de emissdo. O pico com menor comprimento
de onda esta relacionado aos fétons com maior energia. Ou seja, os fétons emitidos pelo
decaimento dos elétrons na banda de condugéo nos buracos leves, LH (m; = 1/2), na banda
de valéncia. Analogamente, o pico com maior comprimento de onda esta relacionado aos
fétons menos energéticos, aos emitidos pelo decaimento dos elétrons nos buracos
pesados, HH (m; = 3/2), situados na banda de valéncia. Como vimos na se¢éo 2.2., 0s
elétrons tém maior probabilidade de decair num estado HH do que num estado LH, por isso
a intensidade do primeiro pico € muito menor do que a do segundo. Claramente, ndo ha
diferenca de intensidades entre os espectros de emisséo da luz circularmente polarizada
para a direita (0+) e para a esquerda (o0-). Isso indica que ndo existe polarizagao da luz
emitida pelo po¢o quantico. Consequentemente, é possivel dizer que a corrente elétrica que

chega até ele ndo é polarizada em spin. Se o eletrodo injetor é ferromagnético, isso indica



apenas que a corrente elétrica perde a sua polarizacdo em spin entre o eletrodo injetor e o
pocgo quantico. Para isso, existem duas possibilidades: a corrente perde a sua polariza¢do
de spin ou na parte semicondutora do dispositivo, ou antes de atravessar a barreira tunel.
Ou seja, mesmo antes de passar atraves da barreira tinel a corrente perde a sua
polarizacdo em spin. A primeira possibilidade n&o ocorre, pois estudos mostraram que a
distancia que os elétrons percorrem no AlGaAs sem sofrer uma mudanga na direcdo do
spin, I, € da ordem do I do GaAs, que vale cerca de 100 ym [18, 144]. Assim, a Unica
alternativa que resta é assumir que a camada de Pt de 0,6 hm de espessura ndo mantém a
polarizacdo em spin da corrente elétrica.

Da mesma forma que a amostra anterior, e sob as mesmas condi¢cfes, a amostra
com 0,4 nm de espessura da camada de Pt entre as multicamadas e a barreira tanel de
MgO foi analisada: AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm / Pt 0,4 nm / (Co 0,6 nm /Pt 1,0 nm)x4 / Pt
3,0 nm. A Unica diferenca em relacdo a amostra anterior € que devido ao baixo valor da
razdo Mg/Ms esta amostra ndo esta saturada magneticamente sem a aplicacdo de um
campo magnético. Sendo assim, para se realizar as medidas de eletroluminescéncia foi
necessaria a aplicacao de um campo magnético externo de 500 Oe, perpendicular ao plano

do filme. O espectro obtido € mostrado na Figura 68.
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Figura 68 — Espectros de eletroluminescéncia a 20 K, para as as polarizacdes circulares para a direita

(o+) e para a esquerda ( 0-), da amostra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Pt0,4n m/(Co 0,6 nm/Pt1,0 nm)x4
/ Pt 3,0 nm.



Assim como na amostra anterior, € possivel distinguir os dois picos relacionados aos
decaimentos nos estados LH e HH. Porém, através do pico HH observa-se claramente uma
diferenca entre as intensidades da luz circularmente polarizada para a direita e para a
esquerda. Utilizando a Equacéo 15, encontramos o valor de 1,5% para a polarizacdo da luz
emitida pelo dispositivo. Do valor obtido de 3,0% foram descontados 1,5% do dicroismo
magnético. Este valor foi observado na amostra com 0,6 nm de Pt, pois este valor de
polarizacdo era observado, independente da orientagdo do campo magnético. Assim, a
amostra com 0,6 nm de Pt foi utilizada como referéncia para a amostra com 0,4 nm de Pt.
Este valor esta relacionado ao modo de detecc¢do pela face superior da amostra [65].

Considerando a relacéo existente entre a polarizacdo da luz emitida e a polarizacédo
em spin da corrente, Equacfes 16 e 17, encontra-se um valor de 3% para a polarizacdo em
spin da corrente elétrica que chega ao poco quantico. Este resultado indica que, ao
contrario de uma camada de 0,6 nm de espessura, quando a camada de Pt depositada
entre o eletrodo ferromagnético e a barreira tinel de MgO possui 0,4 nm de espessura, a
corrente elétrica continua polarizada em spin no momento do tunelamento pela camada de
MgO e assim continua até chegar ao po¢o quantico. Ou seja, a corrente elétrica ao
atravessar a camada de 0,6 nm de espessura da Pt ndo consegue manter a sua
polarizacdo em spin, ao contrario do que acontece com uma camada de 0,4 nm de
espessura. Apesar de esta Ultima ser capaz de manter a polarizagdo em spin da corrente,
ela ndo € capaz de manter completamente esta polarizacdo. Apenas uma parte €
conservada, em torno de 3,0%. Como mostramos anteriormente, existe um gradiente de
polarizacdo magnética no interior de uma camada de Pt que esta em contato direto com um
material ferromagnético. Ela vai diminuindo da interface em dire¢@o ao interior da camada,
0 que significa que quando temos uma camada de 0,4 nm de Pt, a monocamada que esta
em contato direto com a camada de MgO possui polarizacdo magnética maior do que a
monocamada de Pt que estd em contato direto com o MgO de uma camada de 0,6 nm de
espessura. Este resultado, juntamente com o obtido através destas medidas de
eletroluminescéncia, permite dizer que 0,4 nm de Pt conservam a polarizacdo em spin da
corrente elétrica que passa por ela por serem apenas dois planos atdmicos. Enquanto que
0,6 nm, ndo conservam a polarizacdo em spin por serem trés planos atémicos.

Apoés esta conclusdo, o pensamento l6gico nos leva a idealizar uma amostra com
uma camada de Pt entre o MgO e as multicamadas de 0,2 nm de espessura. A dificuldade
em se fazer este tipo de amostra é que, quanto menos espessa a camada de Pt, menor a
razdo Mr/Ms. Se com a amostra com 0,4 nm de espessura da camada de Pt tivemos que
aplicar um campo de 500 Oe para obter um bom resultado de polariza¢do da luz, com uma

amostra com 0,2 nm de espessura da camada de Pt serd provavelmente necessario aplicar



um campo magnético de maior intensidade. Sendo assim, o objetivo principal deste
trabalho, que é ter um dispositivo Spin-LED com magnetizacdo perpendicular sem a

necessidade de aplicagdo de um campo magnético ndo é alcangado.

5.3.2. AIGaAs /[ MgO / Fe / Pt/ (Co/Pt)

Da mesma forma que nas amostras anteriores, medidas de eletroluminescéncia
foram feitas da amostra com uma fina camada de Fe entre a barreira tinel de MgO e as
multicamada. O espectro foi obtido com a amostra a temperatura de 20K, sob tensao de 2,2
V e 0 mais importante, sem a aplicacdo de campo magnético externo, eliminando qualquer
sinal de polarizagdo relacionado ao dicroismo magnético. O espectro de

eletroluminescéncia obtido € mostrado na Figura 69.
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Figura 69 - Espectros de eletroluminescéncia a 20 K, para as as polarizacdes circulares para a direita
(o+) e para a esquerda ( 0-), da amostra AlGaAs (001) // MgO 2,6 nm/Fe 0,3 nm/Pt0,6 nm/(Co 0,6 nm/
Pt 1,0 nm)x4 / Pt 3,0 nm.

O pico relacionado ao decaimento HH é bastante evidenciado em relacdo ao pico
relacionado ao decaimento LH. Calculando a polarizacdo da luz Pc encontramos um valor
de 3,5%, ou seja, um valor de polarizagdo em spin da corrente injetada no po¢o quantico
em torno de 7,0%. Este resultado mostra que parte da polarizacdo em spin da corrente

elétrica é restaurada pela camada de Fe.



E possivel explicar a restauracdo da polarizacdo em spin da corrente injetada no
poco quéantico a partir de um acoplamento ferromagntético entre a camada de Fe e as
multicamadas Co/Pt, através da camada “buffer” de Pt de 0,6 nm de espessura. Da mesma
forma que as camadas de Co estdo acopladas entre si através das camadas de Pt nas
multicamadas, a camada de Fe fica acoplada ferromagneticamente com a Ultima camada
de Co através da camada de Pt. Como a camada de Fe possui uma espessura muito
pequena a anisotropia de forma ndo € predominante e a magnetizacao total da camada de
Fe fica perpendicular ao plano da amostra.

Uma hipétese recente, que ajuda a explicar o resultado obtido com esta amostra, é a
de que exista uma grande constante de anisotropia Ks na interface MgO / Fe, a partir do
resultado mostrado por Ikeda et al. para juncdes tunel CoFeB / MgO / CoFeB [145]. O
surgimento de uma forte anisotropia de interface entre um metal ferromagnético como o Fe
e um o6xido foi previsto por Shimabukuro et al., a partir da hibiridizacdo entre os orbitais 3d
do Fe e 2p do O [146]. Estudos mais aprofundados deveriam ser feitos para comprovar esta
hipostese de forte anisotropia de interface entre a camada de Fe e de MgO na amostra
estudada neste trabalho.

Este resultado demonstra que € possivel obter um dispositivo Spin-LED com

magnetizacdo perpendicular, sem aplicacdo de campo externo.



Capitulo 6

Conclusdes e Perspectivas

Os resultados com as multicamadas Co/Pt mostraram que é possivel produzir
eletrodos ferromagnéticos com magnetizacdo perpendicular, sobre barreiras tunel MgO
(001), crescidas sobre substrato de GaAs (001). A injecdo de corrente spin polarizada no
semicondutor e no po¢o quéantico nele imerso revelou-se pouco eficiente na amostra com
uma fina camada buffer de 0,6 nm de espessura de Pt entre a barreira tinel de MgO e as
multicamadas. Isto provavelmente € devido ao fato de toda a camada de Pt ndo estar
polarizada magneticamente, ndo mantendo a polarizacéo dos elétrons no momento em que
eles chegam ao MgO e por ele tunelam. Ou seja, ndo mantendo a polarizacdo dos elétrons
quando eles chegam ao poc¢o quantico. Para a amostra com 0,4 nm de espessura da
camada buffer de Pt observamos uma polarizacéo da luz de aproximadamente 1,5 %, o que
equivale a aproximadamente 3,0 % de polarizacdo em spin da corrente injetada no pocgo
quéntico. Apesar de ndo ser um resultado totalmente satisfatorio, a inje¢cdo de uma corrente
polarizada em spin através de uma camada de Pt é inédita na literatura. Muitos outros
parametros de deposicdo ainda podem ser explorados, sobretudo a forma de resfriamento
da camada de MgO, para que as multicamadas possam ser rapidamente depositadas a
temperatura ambiente. Uma alternativa que vem se tornando viavel é o rapido resfriamento
da camada de MgO a partir da nova evaporadora adquirida pelo laboratério da Unité Mixte
de Physigue CNRS/Thales. Nesta nova evaporadora um sistema de resfriamento por
nitrogénio liquido foi instalado, com a grande vantagem de este novo equipamento ter sido
acoplado ao equipamento de pulverizacdo catodica utilizado para se fabricar as amostras
neste trabalho, o que significa um resfriamento in situ da camada de MgO.

A partir dos resultados obtidos com o0s dispositivos preliminares, chegou-se a
conclusdo de que ndo somente as multicamadas que sdo depositadas sobre a barreira
tunel devem ter anisotropia magnética perpendicular, mas as camadas da interface eletrodo
injetor/barreira tunel também deve ter a sua magnetizacdo perpendicular ao plano. Isso é
necessario para que a polarizacdo em spin seja mantida ho momento em que os elétrons
chegam a barreira tunel. Com isto, foi feita uma amostra com uma fina camada de Fe entre

a camada buffer de 0,6 nm de Pt e a camada de MgO. Apesar de esta camada possuir



apenas 0,3 nm de espessura, as imagens RHEED obtidas mostraram que ela € continua.
Esta amostra tem principalmente duas caracteristicas importantes: i) ela € feita a 300C, na
mesma temperatura de depdsito da camada de MgO, protegendo-a durante o resfriamento
até a temperatura ambiente, o que previne a formacéo de ligas Co/Pt interfaciais com
anisotropia magnética preferencialmente no plano da amostra, e ii) o Fe é um metal
ferromagnético que possui o eixo de facil magnetizacéo paralelo a diregdo <001>, ou seja,
paralelo a direcdo perpendicular do depdsito formado nesta amostra. A partir das imagens
RHEED, concluimos que a camada de Fe é depositada com o plano (001) paralelo a
superficie da amostra, facilitando assim a magnetizacéo perpendicular.

As curvas de magnetizagdo AGFM mostraram que esta amostra possui 0 eixo de
facil magnetizacdo perpendicular a sua superficie, com uma razdo Mr/Ms de 0,85. Isto
indica que a texturizacdo da camada de Fe sobre o GaAs é realmente favoravel a esta
configuracdo da magnetizacdo. As medidas de eletroluminescéncia sem a aplicacdo de um
campo magnético externo resultaram numa polarizacdo da luz de 3,5%, o que indica uma
polarizacdo em spin da corrente injetada no poco quantico de aproximadamente 7,0%. Ou
seja, além de todo o eletrodo injetor possuir magnetizacdo perpendicular ao plano, a
interface eletrodo injetor/barreira tunel, neste caso, a interface Fe / MgO também possui
magnetizacdo perpendicular. Esse fator € primordial conforme discutimos anteriormente
para o funcionamento do dispositivo.

Desta forma, o resultado de polarizagéo da luz da amostra com uma fina camada de
Fe mostra a que o objetivo principal deste trabalho foi alcangado. Demostrar a viabilidade
da fabricacdo de um dispositivo Spin-LED (com margem para a aplicacdo direta em um
dispositivo VCSEL) cuja operagdo dispense a necessidade de aplicagdo de um campo
magnético externo. Além disso, um breve estudo sobre as propriedades de dominios
magnéticos de multicamadas Co/Pt, bem como, sobre o acoplamento entre as camadas de
Co foi realizado.

Véarios trabalhos futuros podem surgir como continuacdo deste trabalho de
doutorado. Um deles é estudar a origem da magnetizacdo perpendicular na interface
Fe/MgO observada na Ultima amostra estudada. Um trabalho estd sendo feito na Unité
Mixte de Physiqgue CNRS/Thales, com a minha participacdo, com o objetivo de se analisar a
hipotese de forte anisotropia de superfice na interface Fe/MgO, induzida pela hibridizacao
dos orbitais das duas camadas.

Outro trabalho a ser explorado é a deposicdo de multicamadas CoFeB/Pt sobre a
barreira tunel de MgO, fazendo a primeira camada de CoFeB a 300C, assim como o MgO.
Por ser um material amorfo, a camada de CoFeB pode ser depositada diretamente sobre o

MgO, protegendo-a durante o seu resfriamento, da mesma forma que a camada de Fe



utilizada anteriormente. Desta forma, teremos um material ferromagnético depositado
diretamente sobre a barreira tunel, como desejado, a0 mesmo tempo em que podemos
considerar a amostra formada pelo sistema CoFeB/Pt somente, sem a utilizacdo de uma
camada buffer.

Uma via a ser explorada, mas que requer muito mais tempo de estudo e trabalho, é
a utilizacdo de diodos a base de GaAs, mas com texturizagcdo (111), a fim de propiciar o
eixo de facil magnetizacdo das multicamadas a ser perpendicular ao plano. Apesar de a
fabricacdo do eletrodo ferromagnético injetor ndo ser dificil sobre uma superficie com esta
texturizacdo, existe todo um desenvolvimento que deve ser feito sobre diodos com esta
texturizacdo, bem como, o mecanismo de tunelamento em uma camada de MgO (111).

Ao término desse trabalho cabe salientar trés aspectos. O primeiro, é que o
desenvolvimento e otimizacdo de multicamadas exibindo anisotropia magnética
perpendicular com integracdo a uma heteroestrutura emissora de luz que viabiliza a
fabricacdo de protétipos dispositivos Spin-LED representa um grande sucesso dentro de
uma plataforma de alta tecnologia como a Unité Mixte de Physique CNRS/Thales. Os
resultados obtidos em diversas etapas do trabalho possibilitaram o desenvolvimento de
diversos outros estudos, alguns deles j& em andamento. O segundo, € que do ponto de
vista do projeto cientifico desenvolvido com o apoio do programa CAPES-COFECUB todos
0s objetivos foram plenamente alcancados. O terceiro, € que um excelente exemplo de uma
bem sucedida parceria universidade-empresa com geracéao de produto de alta tecnologia foi

concretizado.
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We present a detailed study of magnetic properties of Co/Pt(111) multilayers grown by sputtering
in terms of perpendicular magnetic anisotropy, interface anisotropy, domain size and possible mag-
netic interlayer coupling mediated through Pt. These structures are dedicated to optical detection
in remanence of electrically injected spin currents due to the high magnetic polarizability of Pt close
to the 5d” electronic open shell configuration. The particular [Co (0.6 nm)/Pt (1 nm)}s_s multilayers
composed of 4 or 5 bilayers of Co/Pt are grown onto a thin MgO(001) tunnel barrier deposited on
a Spin Light Emitting Diode structure (spin-LED) so as to provide a polarized-light emission in the
near infrared spectra in remanence. The first attempts give a small 1.5% light polarization at low
temperature for samples composed of a 0.4 nm thin Pt buffer layer between MgO and the Co/Pt
superlattice whereas no polarization is evidenced for a 0.6 nmn thick Pt intermediate layer. This may
emphasize the reduced length of the wavefunction tunneling branching within the localized 3d shell
in the ferromagnetic injector and the relative reduced magnetic polarization in the inner atomic
Pt planes. A partial light polarization is recovered (3.5%) at low temperature when a thin 0.3 nm
Fe layer is inserted between MgO and the thin Pt spacer surely induced by the interlayer coupling
between Fe and the (Co/Pt) system through Pt.

PACS numbers: 73.21.1¢;72.25.D¢;78.60.Fi

INTRODUCTION tum well [22] (QW) embedded in spin-LEDs require spin
injection with out-of plane magnetization. In most ex-
periments, where the magnetization is confined in-plane
by magnetostatic interactions, perpendicular magnetiza-
tion is reached by the application of a large magnetic
field, of the order of 1T or more, along the quantiza-
tion axis. Up to now, very few experiments have been
performed on tailored ferromagnetic/semiconductor het-
erostructures in the remanent state presenting a spon-
taneous out-of-plane magnetization. This property can
be provided by 3d/4d or 3d/5d ordered alloys in the
fee Llg cubic phase presenting alternate planes of mag-
netic and non-magnetic atoms like in CoPt(001) [23, 24],
FePt(001) [25]. FePd(001) [27] compounds or in 3d/4d or
3d/5d superlattices like the case of Co/Pd(111) [28-31]
or Co/Pt(111) [30, 32-34]. With spin-LEDs integrating
out-of-plane magnetic media, Sinsarp et al. [35] obtained
1.5% as a lower estimate of the helicity of the light emit-

Spintronics is a science that promotes the use of the
charge and spin of carriers to implement additional func-
tionalities in electronic devices [1, 2]. In the area of
semiconductors, spintronics becomes an alternate solu-
tion to standard electronies technology known to reach
physical limitations in the very next future [3]. This ex-
plains the tramendously grow of spintronics with hybrid
metal/semiconductor structure for the past ten years,
once the problem of impedance mismatch [4] was pro-
posed to be solved by the use of an interface resistance
typically played by a tunneling barrier [5, 6]. Various
experiments have been performed to detect, by electri-
cal and optical means, a spin-polarized current electri-
cally generated from a ferromagnetic source into ITI-V
semiconductors through Al,Os [7-9], MgO [10-13] and

GaO [14] as well as into Si through Al,O3 [15-18] and
Si0, tunnel barriers [19, 20].

Among the latest experiments, the transformation of a
spin-polarized electron current into a left or right handed
circularly polarized light in spin-Light Emitting Diode
(spin-LED) devices [7, 9-14, 16, 19, 21] reveals itself
as one of the most striking physical phenomena. How-
ever, electric dipolar selection rules operating in a quan-

ted at remanence at room temperature with a FePt/MgO
spin injector. Hovel et al. [12] have recently demon-
strated a spin injection efficiency of about 3% at re-
manence using mixed 3d/4f transition metal/rare earth
(Fe/Tb) media. Recent experiments led on Si devices us-
ing (Co/Pt)/Al2O3 spin injector [16] show up clear hys-
teretic cyecles of 1.2% amplitude.



In this paper, we present a study of Co/Pt(111) sup-
perlattices grown on SiO, and on a MgO tunnel bar-
rier with a thin Pt buffer dedicated to spin injection ex-
periments into ITI-V semiconductors. We will first fo-
cus on magnetic properties on (Co/Pt) systems in terms
of magnetic anisotropy [32, 34] and hybridization be-
tween 3d Co and 5d Pt orbitals [33], domain architec-
ture and possible interlaver exchange coupling (IEC) me-
diated by Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) in-
teractions in these superlattices like claimed in several
recent papers [36-38]. In a second part, we will present
the results of spin injection obtained on AlGaAs/GaAs
spin-LED before discussing the consequences to integrate
them for practical lasing operation in half-VECSEL de-
vices [39]. Throughout this paper, we will particularly
focus on [Co(0.6 nm)/Pt(t nm)]y 5 (111)-oriented super-
lattices, where the subscript stands for the number of
bilayers in the structure, and whose the total thickness is
limited to allow optical transmission in the near infrared.

SAMPLES, CHEMICAL ORDER AND
MAGNETIC PROPERTIES

Co/Pt(111) multilayers were grown at room-
temperature using a magnetron sputtering system
(PLASSYS-MP900S) with a base pressure of about
5 % 107% mbar on two different templates. Firstly, a
series (A) of samples was fabricated on thermally oxi-
dized Si(001) wafer, with a 20 nm thick Pt buffer layer,
and of nominal structure: SiO,//Pt(20 nm)/[Co (0.6
nm)/Pt(X nm)];/Au (10 nm), with X varying from 0.4
to 2.6 nm. Secondly, a series (B) of samples dedicated
to spin injection and optical detection experiments was
svnthesized onto a 2.6 nm thin MgO tunnel barrier
deposited onto a AlGaAs/GaAs n-i-p diode with a
thin Pt buffer layer. It then consists of a spin tunnel
injector of the form MgO(2.6 nm)/Pt(Xp, nm)/[(Co(0.6
nm)/Pt(1.0 nm)],/Pt(3 nm), with Xp, = 0.4 and
0.6 nm. Finally, a third sample (C), characterized
by the same sequence as samples B except that a
thin 0.3 nm Fe film (typically two atomic planes)
grown at 350°C' is now inserted between the MgO
barrier and a 0.6 nm thick Pt interlayer spacer. A
respective 10 nm and 3 nm thick capping layer of
Au and Pt were used to prevent oxidization in each
case. The following magnetic measurements of the
magnetic multilayers were performed using an alternate
gradient force magnetometer (AGFM), cross-checked by
SQUID (superconductor quantum interference device)
at room temperature, and complementary studies
were made with magnetic force microscopy (MFM)
imaging.  Transmission electron microscopy (TEM)
analyses were used to investigate crystalline structure
and chemical modulation. Concerning spin-LEDs,
devices have the following structure sequence: p-GaAs :

~— multilayers

10 nm

FIG. 1: (color online) (a) Cross-sectional TEM image of sam-
ple SiO2// Pt (20 nm)/ [Co (0.6 nm)/Pt (1.0 nm))s/ Au (10
nm). (b) electron intensity profile obtained from selected area
shown in (a), revealing the stacking of alternate Co (peak)
and Pt (valley) layers (c) AGFM hysteresis loops for the same
sample with magnetic field applied respectively in the out-of-
plane and in-plane directions.

(001) substrate p = 2 x 10"%em=3/p-Al, 0sGag g2 As-Be
p = 1.7 x 10" em~* (500 nm)/undoped Alg ozsGag goAs
(50 nm) /undoped GaAs quantum well (10 nm)/undoped
Al(]_(]gGEl()_gQAS (50 nm)/n-Alo_DsGao_ngS {50 nm)-Si
(n = 1 x 10'%m~?). The surface was passivated with
arsenic in the MBE chamber and then transferred in
air into a magnetron sputtering system to grow the
(Co/Pt)/MgO spin injector. Details of the preparation
can be found elsewhere in the same kind of samples with
tunnel injector [11].

We present in Fig. 1(a) a cross-sectional TEM image
of the SiOz//Pt (20 nm)/[Co (0.6 nm) /Pt (1.0 nm)|5/Au
(10 nm) sample. The TEM image reveals the SiO2 sub-
strate with a 20 nm thick Pt buffer layer and Co/Pt
multilaver formed by five well chemically defined bi-
layers covered by a 10 nm thick Au capping layer as
shown by the electron intensity profile. Fig. 1(b) ob-
tained from a selected area of Fig. 1(a) lightens the Z-
contrast between Co (peak) and Pt (valley) intensities
due to the difference of electronic densities of these two
atomic species. This evidences a clear chemical modula-
tion. Consequently, as the Pt thickness increases above
0.4 nm (not shown), a well-defined chemical modulation
appears within the (Co/Pt) superlattice. This particular
(Co/Pt) sample exhibits a strong perpendicular magnetic
anisotropy (PMA) like as indicated by the out-of-plane
hysteresis cycle, displayed on Fig. 1(c) and character-
ized by a coercive field of about 250 Oe for 1 nm Pt
thickness. In contrast, the AGFM hysteresis loops mea-
sured with the magnetic field applied in the film plane
[Fig. 1(e)] highlights a gradual rotation of the magne-
tization towards the in-plane direction up to a satura-
tion field Hg close to 3 kOe. The latter quantity re-
veals the strength of the effective anisotropy field H,,,.
These measurements indicate an in-plane magnetic hard



axis and a strong PMA whose origin lies in the pres-
ence of a large interfacial anisotropy energy term Kg at
each (Co/Pt) interface. After minimization of the overall
free energy density, th{c_ siz}tumtion field along the hard
axis writes Hg =~ %—% — ATME® [40] where M§°
and t¢, are respectively ﬁae magnetization at saturation
and the thickness of the Co layer in a single (Co/Pt) bi-
layer. This roughly gives Kéca/ P _ 0.46 erg.cm=2 or
equivalently Kéco/ P 0.46 mJ.m 2. This anisotropy
value for (Co/Pt) is in excellent agreement with recent
experimental data obtained on a Co(111) monolayer on
Pt [41] as well as with first-principles electronic stru-
ture calculations using Korringa-Kohn-Rostoker (KKR)
Green’s function method using the local spin density
approximation (LSDA) approximation developed in the
same paper. It gives an interfacial anisotropv approching
0.44 erg.cm—? for Co/Pt(111) i.e. 0.15 meV/Co atom
in the hep or fee(111) structure. In the same vein,
very recent tight-binding calculations allow to recover
0.15 meV /Co atom for a perfect epitaxial layer-by-layer
(Co/Pt) growth [43]. The aforementioned value of the
magnetic anisotropy energy (MAE) appears somehow
smaller than the one of 0.69 meV /Co atom given by den-
sity functional theory (DFT) techniques [42]. Note that
the experimental MAE for CoPt in L1y phase appears to
be stronger, of the order of 1-2 meV/Co atom [23, 24]
which is somewhat close to related ab-initio calcula-
tions [44-46] led in the 90’s. This largest MAE may
be due to the highest number of Pt atoms neighbor-
ing each Co sites. On the other hand, this surface
anisotropy value of 0.42 mJ.m 2 has the same magnitude
than the one reported recently at oxide/metal interface
in CoFeB/MgO/CoFeB tunnel junctions [47].

We now address the effect of the Pt thickness on the
magnetic properties for samples grown onto a 20 nm Pt
buffer (serie A) i.e. SiO2//Pt(20 nm)/[Co(0.6 nm)/Pt(X
nm)]5/Au (10 nm), with X ranging from 0.4 to 2.6 nm.
Fig. 2(a) displays the different hysteresis loops acquired
at room temperature for a magnetic field applied out-
of-plane and corresponding to different Pt thicknesses
(X lving between 0.2 and 1.4 nm). The squarness of
the loop for X > 0.4 nm with a Mg /Mg ratio close to
1 (Mp is the remanent magnetization and Mg is the
magnetization at saturation) clearly demonstrates the
presence of a strong PMA for the whole sample series
as X > 0.4 nm. We observe the same behavior for
X > 14 nmup to X = 2.6 nm (not shown). The hard-
like shape of the magnetization hysteresis measured on
sample with X = 0.2 together with the reduced rema-
nence Mp/Ms = 0.65 for X = 0.4 nm emphasizes a
loss of PMA properties for the thinnest Pt spacer. The
same feature occurs for thinnest 0.2 nm Co thickness
(not shown). This loss of PMA property probably re-
sults from a the discontinuity of the coverage close to one
Pt monolayer, at least for X = 0.2 — 0.4 nm, leading to
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FIG. 2: (color online) (a) Hysteresis loops measured by
AGFM at 300 K for an out-of-plane magnetic field for SiO2//
Pt(20 nm)/[Co (0.6 nm)/ Pt(X nm)]s/ Au(10 nm) with X =
0.2, 0.4, 0.6 and 0.8 nm. The X =1, 1.2, 1.4, 1.6, 1.8, 2 and
2.6 nm samples (not shown) display square hysteresis cycles.
Inset: Coercivity H. measured vs. interlayer Pt thickness. (b)
Scheme showing up the hybridization between 3d Co and 5d
Pt out-of-plane orbitals leading to strong PMA. The right side
displays the bonding (B) and antibonding (AB) spin-polarized
Co 3d-bands lying in-plane and split by the exchange para-
meter ASS. The left side displays the unsplit nonmagnetic
Pt 5d-bands lying in-plane. The center orbitals represent the
out-of-plane Co” (AB)-Pt" (B) hybridized orbitals. It results a
magnetic polarization of the lower bonding orbitals of major-
ity Pt character (effective exchange in Pt) yielding a magnetic
moment in Pt. This effective exchange interaction can prop-
agate in Pt atoms within the volume due to the magnetic
polarizability within Pt.

segregation, interdiffusion and alloying between Co and
Pt [48], and finally interfaces that are not well chemically
defined at the lengthscale of one or two atomic planes.
Like in CoPt3 in L1 cubic phase as model system, such
local chemical disorder at interfaces has for effect to de-
stroy PMA and reduce drastically the remaining cubic
anisotropy [45]. In the same vein, Tyson et al. [49] put
forward by x-ray absorption method the rise of PMA in
L1y CoPtz phase by the preferential formation of Co-
Co (resp. Co-Pt) atomic bonds in the in-plane (resp.
out-of-plane) plane direction thus leading to same con-
clusion that disorder kills PMA. Another argument in
favor of alloving and disorder in thinnest Co or Pt lay-



ers is an anomalous inerease of the magnetic moment at
the (Co/Pt) interfaces due to the high magnetic polariz-
ahility of 5d° Pt. We will come back to this point later
on.

Fig. 3 display the magnetization at saturation mea-
sured by SQUID at room temperature (RT) on samples
of series (A) ws. the interlayer Pt thickness normalized
by the effective volume occupied by Co atoms in the sup-
perlattice. We observe in each sample an enhancement
of the magnetization compared to the bulk Co (14000
emu.cm™?) taking into account the lattice parameter of
the standard hep Co. The average value for the thicker
Pt spacer (X> 0.6 nm) roughly equals (1750 emu.cm ™)
in rather close agreement with data of Ref. [40] for Co
(0.6 nm),/Pt (X nm) supperlattices. It results in an av-
erage enhancement of 350 emu.cm—* per Co unit volume
which results i) for one part in the magnetic polarization
of Pt and secondly i) in the increase of the magnetic mo-
ment of Co itself. As an example, a reasonable total mag-
netic moment on Pt of the order of 0.6 1 p /atom summed
over all inner atomic plane [42, 54-56] gives a magneti-
zation at saturation of about 160 emu.cm —* normalized
to Co volume. This should be complemented by an in-
crease of the Co moment itself of about 190 emu.cm—>
(total of 2 iy /Co atom). The very large increase of the
magnetic moment observed for the thinnest Pt thickness
(X=0.2-0.4 nm) as high as 2200 emu.cm—2 may be due
to disorder, Pt interdiffusion and alloying at the Co/Pt
interfaces as calculated recently by Sipr etal. [58]. The
origin of the relative modest magnetic moment Mg mea-
sured on the X = 0.6 nm sample (1500 emu.cm™—3) as
well as the oscillation behavior of Mg around its aver-
age value (1750 emu.em—3) for X > 0.6 nm which seems
to depart from the error bars remains unknown at this
stage.

DOMAIN ARCHITECTURE

Figs. 4(a-g) display MFM images acquired by Mag-
netic Force Microscopy (MFM) highlighting, in the de-
magnetized state, the magnetic domain architecture in
Si0,//Pt (20 nm)/[Co (0.6 nm)/Pt (X nm)];/Au (10
nm) with X= 0.4 nm (a), 0.6 nm (b), 0.8 nm (¢), 1.0 nm
(d), 1.2 nm (e), 1.4 nm (f) and 2.0 nm (g) samples. The
demagnetized state was obtained, in each case, by sub-
mitting the samples to an oscillating magnetic field whose
magnitude is gradually damped to zero. Theses pictures
display alternate black and white (or grey) regions of a
certain characteristic size revealing up and down magne-
tized domains. Magnetic domain patterns are then a mix-
ing of bubbles and stripes domains, as typically observed
in magnetie films with strong PMA e.g. in FePd(001)
perpendicular magnets [26, 27]. One can observe that the
magnetic domain size D grows up vs. the Pt layer thiclk-
ness (X) from about 150 nm for X =0.4 nm to about
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FIG. 3: (color online) Magnetization at saturation (Ms) mea-
sured by SQUID at 300 K for [Co(0.6 nm)/Pt(X nm)]s su-
perlattice normalized vs. the Co volume vs. the Pt thick-
ness. One can note a large enhancement of the Co magne-
tization saturation for the thinnest Pt thickness maybe due
to Co-Pt interdiffusion and alloying. The average value of
1750 emu.cm > measured for the thicker Pt spacer exhibits a
partial polarization of the Pt atoms at the (Co/Pt) interfaces
(see text).

1.3 pm for X = 2 nm. This last domain extend is in
agreement with recent observations of Baltz et al. [61]
for 5 bilayers of (Co -t¢, = 0.6 nm-/Pt -tp, = 1.8 nm-
)5 [Fig. 4(h)]. However, note that, unlike the series of
Ref. [61] where the number of bilayer is continuously var-
ied, our sample series (A) concerns the gradual inerease of
the Pt thickness in a single Co/Pt period. In that sense
the model of Kaplan and Gehring [62] used in the lat-
ter reference should be modified to take into account the
change of the (Co/Pt) period thickness (t, = tco + tpe)
in series (A). In the magnetization continuous limit, this
can be done, at first approximation, by defining an aver-
age saturation magnetization Mg = i't-.f_g"" % teofty, aver-
age domain wall energy o, = GSO % te,/ty. We have also
A= AP xig,/t, and K = K§° x g, /t, where Ais the
average exchange stiffness and K'§ the average interfacial
energy. Using these renormalization forms, the model of
Kaplan and Gehring [62] gives the characteristic domain

width as D = Nt,exp (ﬂ—) with D§° = -

INto, 2r(MTo)
the characteristic dipolar length for Co. This latter ex-
pression foresees a decrease of the domain width vs. the
number of bilayers IV at fixed period (Ref. [61]) together
with a linear increase of the domain width vs. the period

thickness t,, at fixed NV (this work). A value of DS equal-

ing 9 nm (DSTOO‘G’{ PELE 36 nm) allows to fit quite fairly

the experimental domain width of the current work, at
least for the largest Pt thickness, as well as experimen-
tal data of Baltz et al. [61] with the same Dy parame-
ter. The value of D§° gives ¢5° = 2r(ME§°)?D§° =

Co0.6/Pt1.8
Tu

11 erg.em=2 ( = 2.75 erg.cm~?) together with
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FIG. 4: (color online) MFM images corresponding to areas
of 5 pm x 5 pm for samples in the demagnetized state con-
sisting of Si02//Pt (20 nm)/[Co(0.6 nm)/Pt(X nm)]s /Au(10
nm) with (a) X=0.4 nm, (b) X=0.6 nm, (¢) X=0.8 nm, (d)
X=1 nm, (e) X=1.2 nm, (f) X=1.4 nm (g) X=2 nm. (h) Do-
main size vs. the thickness of the superlattice (or Pt thickness
(X in nm) in a single period). Data from Ref. [61] are also
reported (blue stars) corresponding to different numbers N
of periods. The dot and dashed lines correspond to the fit
extracted from the modified model of Ref. [62] explicited in
the text.

ACe = SL‘;E% =2.7 % 1075 erg.em ™! (see Ref. [63]) in

rather close agreement with neutron diffraction data [64].
The observed discrepency between experimental data
and theory at small Pt thickness [Fig. 4(h)] may be due to
our assumption of a homogeneous magnetic media which
can be not stricly valid in this region.

DISCUSSION : HYBRIDIZATION, ANISOTROPY
AND INDUCED MAGNETIC MOMENTS.

We will discuss now the role of hybridization and
chemical bonds in the origin of PMA. From a chemi-
cal and atomic bond point of view, the strong PMA in
(Co/Pt) systems arises from the symmetry breaking and
hybridization at the interface between the 3d Co and 5d
Pt orbitals, and among them, mainly the ones pointing
along the growth direction (2) which are dz,2_,2, dy;
and dy. [50]. To understand fully PMA in (Co/Pt), such
hybridization effects have to be conjugated with an elec-
tronic charge transfer near the interface from Co towards
Pt due to the difference of the workfunction ® between
these two metals (®c, = 4.6 eV and ®p, = 5.6 eV).
As schematized on Fig. 2(b), at the Co/Pt interface, the
equilibrium is reached by a transfer of a fraction of elec-
tron/per atom from the upper minoritary ds.»_,2, d,,
spin | band of Co towards its lower d,»_,» and d,,
spin | band and those of 5d | spin band of Pt. By
such mechanism, the hybridization firstly leads to an en-

hancement of the magnetic moment of Co from its bulk
value 1.74pp /atom to values of the order of larger than
24t p /atom due to both spin and orbital enhancement like
in CoPt L1y phase [24]. This mainly originates from
the change of occupation numbers of the highest spin
down subband d,2_,21 9,0y (m = +2) and dy2_,2_ 544y
(m = —2) orbitals. These occupation numbers were cal-
culated in Ref. [41] by studying the change of anisotropy
in Fe,Co_, /Pt systems of almost unperturbed work-
funetion (constant charge transfer). By related effects,
the 3d-5d hybridization induces an increase of the or-
bital moment of Co along the growth direction (hereafter
called z) [32, 33]. It also results in the occurrence of a
partial polarization in Pt that is a significant magnetiza-
tion in Pt like demonstrated by x-ray circular dichroism
investigations in the middle 90’s [33].

The 3d-5d hybridization leads, in fine, to the appear-
ance of a strong PMA like proposed by Bruno [51] refined
by van der laan [52] a decade ago. Through second order
perturbation calculation of anisotropy, the latter mod-
els give the MAE (EMCA — A [< ¢f.8 >]), that is the
change of the average spin-orbit interactions upon spin
(S) orientation in the crystal, vs. the difference of the
orbitals moments m.p, =< L >, mainly the one of Co,
measured resp. out-of-plane and in-plane according to:

_. £
EMCA _ 74,173(??1;{) - mg,_b) (1)

where £ is the magnitude of the spin-orbit coupling.
The previous relationship perfectly holds in the case of
a strong ferromagnet, like Co, where the Fermi energy
mainly intercepts the down spin minority band subject
to perturbation that is characterized by a high magnetic
susceptibility. A typical value of £34 approaching 70 meV
together with an anisotropy of the orbital moment close
to 0.1 pp leads to MAE of the order of 1 meV/3d atom.
In that sense, the occurrence of PMA in such 3d/5d sys-
tems can originate from two different sources mediated
by an increase of the orbital moment along z. The first
contribution lies in a possible increase of the average spin-
orbit parameter £ by hybridization with Pt taking into
account that £c, = 76 meV and &p; = 600 meV. Sec-
ondly, a larger magnetic moment in Co itself should have
for effect to enhance the orbital moment. This should be
the predominant effect explaining PMA at oxyde/metal
interfaces in tunnel junctions like in Pt/Co/Al0, [60]
or more recently in Ta/CoFeB/MgO [47] junctions. In
the latter case, the large PMA observed of the order
of 0.5 erg.cm~2 should be mainly due to the large elec-
tronegativity of oxygen atoms allowing an important spin
transfer from Co to O in directed Co-O bonds.

In the mean-field theory describing itinerant ferromag-
nets and applied here to 5d Pt, the Random Phase Ap-
proximation (RPA) foresees a magnetic susceptibility in



the reciprocal space (with characteristic wavevector g) of
the form [53]:

% :
ﬁ}upauh'f (Qk )
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where x pouii = %gg,u%p(eF) is the Pauli’s susceptibility
for paramagnetic metals (p(er is the density of states
at the Fermi level), a = p(er)U/N is the Stoner criteria
parameter (U is the on-site coulomb exchange energy and
plerp)/N is the density of states per atom), kp is the
characteristic Fermi’s wavevector and where
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in the RPA approximation. It results in a magnetic
polarization M(r) in the Pt spacer thickness equal to
M(r) = ¥ epz x(a)H(q) exp (—igr) where H(q) is the
Fourier transform of the effective local magnetic field that
can include hybridization energy terms (BZ is the Bril-
louin’s zone).

In Co/Pt systems, the hybridization between out-of-
plane Co and Pt orhitals, mediated by a certain average
transfer integral Ve, ps, conjugated to exchange inter-
actions in Co (AY2 > 0 is the exchange integral) fa-
vors the appearance of induced magnetic moment in Pt
bounded to Co like in Co/Pt interface [33, 54-56] or in
CoPt [24] ordered alloys in L1y phase. With a very sim-
ple tight-binding treatment (Fig. 2b), it results an effec-
tive exchange coupling in Pt at direct Co/Pt interfaces
of strength equal to

1 1

gusHeoo/pr = L (A_d = m)
(4)

in the limit of a large difference of energy levels (Ay) be-
tween Co and Pt orbitals. Roughly, A;iﬁf is positive when
|Ag] > Ag’fc and can reverse its sign when Ay < 0 and
|Ad| < A3E. A large Ag = AS? — APt ~ _ B0+ Bpy
(® : metal workfunetion) for Co-Pt thus explains the
appearance of a significant magnetic moment on Pt cou-
pled ferromagnetically to the one of Co at the lenghscale
of some atomic bound units. This occurs at the direet
vicinity of (Co/Pt) interfaces in superlattices [33, 43] or
in CoPt, ordered [24, 45, 46] or disordered alloys [58].
This argument in term of charge transfer at the interface
between 3d and 5d metals is for instance responsable for
the increase of the MAE as the workfunction of the 34
metal decreases from ®py; = 5.15 eV to ®py,, = 4.1 eV

leading in parallel to the increase of the magnetic moment
in the M-Pt bound where M=Ni, Co, Fe, Mn (Fig. 11 of
Ref. [46]). Inversely, by the same argument, the rise of
the workfunction of the metal (Ni, Pd, I’t) bounded to
Mn and Fe (Fig. 12 of Ref. [46]), from ®; = 5.15 eV and
Ppg=5.15eV to ®p; = 5.6 eV may yield an increase of
the spin and orbital magnetic moments and consequently
the MAE, altough the authors go in favor of the result of
an increase of the spin-orbit parameter.

Due to the high magnetic susceptibility of Pt, the mag-
netic polarization propagates in the Pt volume, in the
first (1), second (2) and further (N) Pt atomic planes
with, however, a quite short characteristic exponential
damping length of the order of 0.4 nm [42, 54-56, 59].
However, note that the deerease of the Co workfunc-
tion at a local atomic site at Co/Pt interfaces result-
ing from a decrease of the local on-site exchange integral
in Co can lead to negative moment on Pt like recently
computed by tight-binding techniques [43]. These gen-
eral rules are easily transposable to 4d /3d supperlattices
where the condition for ferromagnetic arrangement be-
tween 4d and 3d moments are now |esq — €44| > Agffc like
in the case of Co/Rh or Fe/Rh [42]. The lower value of
the Rh workfunction (€, = 5 eV) compared to that of
Pt that makes it close to the one of Co or Fe ecan explain
the rapid breakdown of this condition leading thus oscil-
lations in the sign of the Rh moments from plane to plane
in (Co/Rh) systems [42]. In the same way, the small dif-
ference of the workfunetion between Ni and Co resulting
in a small electronie charge transfer from Co to Ni can
explain the reduction of the exchange parameter in Ni
conjugated to a decrease of its magnetic moment [57].

INTERLAYER EXCHANGE COUPLING (IEC)
AND THE SPIN INJECTION PROBLEM.

‘We will now discuss the presence of the possible RKKY
interlayer exchange coupling (IEC) in Co/Pt supperlat-
tices [65, 66]. In the inset of Fig. 2(a), we display the
oscillatory behavior of the coercive field He of the differ-
ent samples ws. the Pt thickness extracted from the hys-
teresis cycles acquired at 300 K and as already observed
on identical (Co/Pt) systems [36, 38]. According to the
conclusions of Knepper and Yang [36], such oscillations
seem to indicate an intrinsic interlayer exchange coupling
betwen adjacent Co layers mediated through Pt [37, 38]
with two different oscillation periods of respectively 2.7
and 0.6 nm [36] and like indicated by the arrows in the
inset of Fig.2(a) showing up a 0.6 nm periodicity (the
2.7 nm periodicity cannot be evidenced). In the follow-
ing, we will come back to interlayer exchange coupling
(TEC) between Co and Fe for the specific sample (C)
through 0.6 nm thin Pt.

‘We now turn on polarization-resolved electrolumines-
cence (EL) measurements performed on samples B and



€' which probe the spin injection efficiency in AlGaAs
from (Co/Pt) perpendicular magnetic injector. The spin-
LEDs were placed in a cryostat into a Helmholtz split
magnetic coil, providing a maximum magnetic field B of
0.8 T normal to the sample plane. The EL signal was de-
tected in the Faraday geometry at a temperature of 20 K.
The EL circular polarization P- was analyzed through a
A/4 wave plate and a linear analyzer, which is defined as
Pe = (I7"—177)/(I°"+17") where I°* and [°~ are the
intensities of the right and left circularly polarized com-
ponents of the luminescence, respectively. Figs. 5(a-h)
display the results for samples of series (B) under a satu-
ration magnetic field of 0.5 kOe applied along the out-of-
plane direction and under a bias of 1.5 V. Whereas the
Xp=0.6 nm sample does not exhibit any spin-polarized
light emission around 806 nm [Fig. 5(a)], the X p;=0.4 nm
sample exhibits an optical circular polarization of the
order of 1.5% at low temperature. Note that this sig-
nal has to be diseriminated from any Magnetic Circular
Dichroism (MCD) effects because such signal would be-
come apparent on the sample X p;=0.6 nm taken as a
reference. Let’s now focus on sample of serie (C) with
X p;=0.6 nm where a thin 0.3 nm Fe film have been in-
serted at the direct interface with MgQO. The thickness
of Fe of 0.3 nm (typieally two atomic planes in the bee
phase) have been chosen to maintain the overall mag-
netization out-of-plane. In the limit of strong ferromag-
netic coupling between (Co/Pt) multilayers and Fe e.g
mediated by an interlayer exchange coupling, the con-
dition for out-of-plane magnetization must then satisfy
HLI;E'—E % Nte, — 2m(ME®)? x tp, > 0 where Hg stands
for the saturation field (or effective anisotropy field) in
the film plane of (Co/Pt) multilayer system, N, the
effective thickness of Co, M f “ the magnetization at sat-
uration of Fe and ¢, the thickness of the Fe layer. This
gives tp. < 0.3 nm which strongly restricts the choice
in Fe thickness. Above this value and despite a possible
strong ferromagnetic interlayer coupling between Co in
(Co/Pt) and Fe, the magnetization in Fe should rotate
in-plane in absence of any surface anisotropy at the Fe/Pt
and Fe/MgO interface. For a 0.3 nm thick Fe film, we
will see from optical data that the overall magnetization
remains out-of-plane.

Optical results for sample (C), reported on Fig. 6(a)
and obtained at an optimum applied bias of 2.4 V, display
a 3.5% polarization of the light emitted at a wavelength
of 720 nm departing from any MCD spurious signals by
comparison of sample of serie (B) with Xp, = 0.6 nm.
In order to get the electron spin polarization injected
in the semiconductor QW, these values have to be up-
normalized typically by a factor F = 1 + :—I close to 2
in our case at 20 K (7,=recombination time, 7, y=spin-
flip time), to take into account the spin-memory loss
in the guantum well during electron-hole recombina-
tion [11]. Fig. 6(b) describes the hysteresis cycle of the
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Wavelength (nm)

FIG. 5: (color on line) Polarization-resolved electrolumines-
cence experiments acquired at 20 K. (a) Data aquired at
V = 1.5 V under a magnetic field of 0.5 kOe for sample
of series (B) with Xp; = 0.6 nm showing up no polariza-
tion. Inset:out-of-plane and in-plane magnetization cycles
(b) Data aquired at V' = 1.5 V under a magnetic field of 0.2
kOe for sample of series (B) with Xp¢ = 0.4 nm showing uf
a 2%polarization. Inset:out-of-plane and in-plane magnetiza-
tion cycles.

EL ecircular polarization acquired at 20 K on sample
(C) that perfectly matches with the magnetization ey-
cle of the whole magnetic injector [inset of Fig. 6(a)]
This clearly demonstrates an out-of-plane magnetiza-
tion for the whole (Co/Pt)-Fe system. These exper-
iments demonstrates a partial restoration of the spin-
polarization of carriers injected from the thin Fe layer
by tunneling into AlGaAs. Complementary data ac-
quired at higher temperature (not shown) exhibits a clear
decrease of the spin-polarized signal with temperature
(above 60 K, no spin-polarized signal could be detected)
Our experiments performed on series (B) clearly indicate
a loss of spin polarization of carriers in Pt spacers lead-
ing to a vanishing spin injection for Xp;, = 0.6 nm anc
a small spin injection for Xp; = 0.4 nm (two atomic
planes), the tunneling process branching the wavefunc-
tion with a characteristic length which hardly exceeds
one atomic plane in a metallic electrode [67, 68]. Ow
experiment performed on sample (C) seems to demon-
strate a (ferromagnetic) interlayer coupling between the
Co/Pt multilayer and the thin Fe layer mediated throught
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FIG. 6: (color on line) Polarization-resolved electrolumines-
cence experiments acquired at 20 K. (a) Data aquired at
V = 24 V under a magnetic field of 0.5 kOe for sample
of series (C) with Xp; = 0.6 nm and tr. = 0.3 nm show-
ing up a 3.5% polarization. Inset:out-of-plane and in-plane
magnetization cycles. (b) Hysteresis cycle of the polarized-
electroluminescence acquired on sample C with characteristic
coercive field of about 280 Oe demonstrating the out-of-plane
overall magnetization in the (Co/Pt)-Fe system. Inset: Opti-
cal polarization vs. bias acquired at 20 K.

0.6 nm thin Pt. Nevertheless, the temperature dependent
data seem to indicate a paramagnetic behavior of the Fe
film with a characteristic blocking temperature of 60 K
leading to a strong loss of spin-injection properties with
increasing the temperature from the nominal tempera-
ture of 20 K.

CONCLUSIONS

To conclude, we have performed a detailed study of
the (Co/Pt)-111 multilayer systems exhibiting out-of-
plane magnetization and dedicated to spin injection ex-
periments in remanence in spin-LED devices. The con-
straint to initiate the growth of (Co/Pt) multilayers on
MgO barriers with Pt of thickness X p; > 0.4 nm leads to
a vanishing spin injection due to spin depolarization ef-
fects at direct Pt/MgO interfaces, the tunneling processes
branching the electronic wavefunetions at no more than 2
atomic planes from the interface. Nevertheless, the spin-
LED sample characterized by X p; = 0.4 nm at Pt/MgO

interface provides a reminiscent polarization of the elec-
troluminescence approaching 1.5% at 20 K. The insertion
of a 0.3 nm Fe film at the direct interface with MgQO, suffi-
ciently thin enough to maintain an out-of-plane magneti-
zation, allows to inerease the spin-injection efficiency up
to 3.5% at low temperature. We believe that the para-
magnetic behaviour of the Fe film leads to the observed
decrease of the polarized EL signal in temperature down
its disappearance at around 60 K. Complementary stud-
ies are currently carried on to search for a possible PMA
in MgO/Fe/Pt systems.
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Apéndice Il
Artigos Publicados

De marco de 2007 a abril de 2008 um trabalho de pesquisa foi desenvolvido junto ao
Laboratério de Nanoestrutura para Sensores, Lansen. Neste periodo foram realizados o
crescimento e a caracterizagao de filmes finos de Fe e de ligas FeCo sobre substrato
monocristalino de Si (111), utilizando a técnica de eletrodeposicdo potenciostatica. O
objetivo desta etapa do trabalho consistiu em obter a integragdo de materiais
ferromagnéticos em semicondutores. Este trabalho rendeu duas publicacdes (abaixo
citados) antes da ida para a Franca pra realizar o estagio doutoral previsto no projeto
CAPES-COFECUB.

Na Franga, o estudo da integragdo de materiais ferromagnéticos como eletrodos
injetores de corrente polarizada em spin em semicondutores convergiu para o

desenvolvimento de um dispositivos spintrénicos emissores de luz.
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