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O presente estudo aborda as propriedades magnéticas e de transporte no com-
posto de FePt L1y. O composto tem estrutura tetragonal e forte anisotropia mag-
netocristalina. Os filmes foram preparados por sputtering. Para medir a Magne-
torresisténcia Anisotrépica de Tunelamento (TAMR) foram preparadas tricamadas
FePt/AlO, /Au.

Todas as ligas preparadas apresentaram coercividade significativa. Em alguns
deles, campos coercivos, ugH. > 1,6, a 300 K foram obtidos.

As observagoes da Microscopia de Forca Magnética foram analisadas conside-
rando a interacao existente entre propriedades estruturais e magnéticas.

Nos filmes de FePt, a diminuicao da resisténcia observada com o aumento do
campo aplicado , foi relacionada a redugao na dispersao de elétron-magnon, devido
ao fato que o campo aplicado induz ordem magnética adicional nas ligas.

A magnetorresisténcia anisotrépica (AMR) e a TAMR revelaram comportamento
similares de forma qualitativa. Isso pode ser entendido quando se considera que o
parametro fisico, que determina esses comportamentos, é a direcao da magnetizagao
em relagao a corrente.

O sinal AMR calculado para a camada de FePt é de ~ 10% a baixa temperatura.
Entretanto, devido a forte anisotropia magnetocristalina do FePt, apenas 2% foi
encontrado. Ao contrario, o sinal TAMR ¢é muito fraco, de apenas 1% a baixa
temperatura.

Sugeriu-se que a TAMR poderia oferecer uma das perspectivas mais promissoras
para o desenvolvimento de novos objetos spintronicos. Sao necessarios mais estudos
para entender quais sao os fatores que limitam os valores de TAMR alcancados até

hoje.
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The present study deals with magnetic and transport properties in the L1y FePt
compound. The compound has tetragonal structure and strong magnetocrystalline
anisotropy. Films were prepared by sputtering. For measuring Tunnel Anisotropic
Magnetoresistance (TAMR), FePt/AlO,/Au trilayers were prepared.

All prepared alloys exhibited significant coercivity. In some of them, coercive
fields poH. > 1,6 T at 300 K were obtained.

Magnetic Force Microscopy observations were analyzed considering the interplay
existing between structural and magnetic properties. In FePt films, the resistance
decrease observed as the strength of the applied field increased has been related to
the reduction in electron-magnon scattering, due to the fact that the applied field
induces additional magnetic order in the alloys.

The magnetoresistance anisotropy (AMR) and the TAMR were found to reveal
similar behavior qualitatively. This may be understood when one considers that
the physical parameter, which determines these behaviors is the direction of the
magnetization with respect to the current.

The AMR signal calculated for the layer of in FePt is ~ 10% at low temperature.
However, due to the strong magnetocrystalline anisotropy of the FePt, only 2%
was found. On the opposite, the TAMR signal is very weak, of only 1% at low
temperature.

It had been suggested that TAMR could offer one of the most promising perspec-
tive for the development of new objects in spintronics. Further studies are needed
aiming at understanding which are the factors limiting TAMR values reached until

today.

vil



Sumario

[Lista de Figuras|

[Lista de Tabelas|

(1 Introducad|

(1.1 Motivacaol . . . . . . . . .
(1.2 Objetivol . . . . . . . . .
(1.3 Organizacao do trabalho| . . . . . . .. ... ... ... ... ... ..

2 Fundamentacao teorical
2.1  Magnetismo da Mateéria] . . . .. .. .. ... ... ...

[2.1.2  Ordem Magnétical . . . . . . . ... .. ... ... ... ...
[2.1.3  Anisotropia Magnetocristalina] . . . . . . . ... ... ... ..
[2.1.4  Anisotropia de forma) . . . . . . ... ...

[2.2  Fenomeno de transporte| . . . . .. ... ..o

[2.2.1 Magnetorresistencial. . . . . . . . . ...

[2.2.2  Magnetorresistencia Anisotropica — AMR|. . . . . .. ... ..

[2.2.3  Magnetorresistencia de Tunelamento “TMR| . . . . . . . . ..

[2.2.4  Magnetorresistencia Anisotropica de Tunelamento - TAMR] . .
[2.3  Propriedades das Ligas FePt| . . . . . .. ... ... ... ... ..
2.4 Sputtering . . . . . ...
[2.4.1  Sputtering DCe RE| . . . ..o o000
[2.4.2  Magnetron Sputteringl . . . . .. ... ... ... ...
[2.5 Revisao bibliografical . . . . . . .. .. ... o000

[3 Metodologia experimentall

[3.1  Deposicao de Filmes Finos| . . . . . .. ... ... ... ... .....
[3.1.1  Magnetron Sputtering] . . . . . . . ... ... ...
[3.2 Caracterizacao dos filmes finos| . . . . . . . . ... ... ... ... ..
[3.2.1 Difracao de Raio-X| . . . . . . . .. ... ... ... .
[3.2.2  Reflectometria (XRR) . . . ... ... ... ... L.




[3.2.3  Microscopio de Forca Atomical . . . . . . ... ... ... ... 22

[3.2.4  Magneto-6tica Efeito Kerr Polar (MOKE)[ . . ... ... ... 24
[3.2.5  Microscopio eletronico de varredural . . . . . .. ... ... .. 24

[3.3  Preparacao do dispositivo TAMR) . . . . . . .. ... ... ... ... 25
[3.3.1 Elaboracao da barreira tunel|. . . . . . ... ... ... 25
[3.3.2  Litogratia a laser| . . . . . .. ... ... ... ... ... .. 26
B.33 Contatod . . . . . .. ... ... 27

[3.4  Medidas de transporte] . . . . .. ... ..o 28
4 _Resultados e discussaal 29
[4.1  Deposicao dos filmes de FePt| . . . . .. ... ... .. ... ... .. 29
[4.2  Caracterizacao estrutural e estequiometrical. . . . . . . . . . ... .. 30
(4.3 Analise das propriedades magnéticas| . . . . . . .. ... L. 37
4.4 Elaboracao da Barreira Tdnell . . . . . . . . . ... ... 39
[4.5 Fabricacao dos dispositivos AMR e TAMR] . . . . ... ... ... .. 40
[4.6  Medida de transportel . . . . . . ... 41
[4.7  Analise qualitativa das medidas de MR, AMR e TAMR] . . . . . . .. 44
4.7.1 Magnetorresistencia (MR) na camada metdlica. . . . . . . . . 45

{4.7.2  Magnetoresistencia Anisotropica (AMR) na camada metalical . 45

4.7.3  Magnetoresisténcia (MR) através da barreira isolante| . . . . . 49

[4.7.4  Magnetoresisténcia Anisotrépica de Tunelamento (TAMR) |

[ atraves da barreira isolantel . . . . . . ... ..o o0
b__Conclusoes| 53

5.1 Projetos Futuros| . . . . . . . . .. ... ... 54
[Referencias Bibliograficas| 56

1X



Lista de Figuras

[2.1 Superticie de energia de anisotropia para a simetria cubica. Adaptado |
| de [120] . . . . o 6
[2.2  Variacao de K.f¢.d em funcao de d para determinar a direcao da |
| magnetizacao em funcao da espessura. Adaptado de [I2]] . . . . . .. 7
[2.3  Esquema ilustrativo da determinacao da Magnetizacao de saturacao |
[ em um filme fino sem anisotropia magnetocristalina, quando o campo |
| é aplicado perpendicularmente a superficie do filme. A saturacao |
| ocorre quando o campo magneético aplicado atinge o valor da magne- |
| tizacao espontanea: H,,, = M| . . . . . . . ... ... ... ... 7
2.4 Representacao esquematica do AMR [12]]. . . ... ... ... ... . 8
[2.5 Representacao esquematica mostrando a orientacao entre o campo e |
| a corrente em campo magnético externo.Adaptado [18].| . . . . . . .. 9
2.6 Esquema do fenomeno da TMR. Adaptado [3]]. . . . . . .. ... .. 10
[2.7  Esquema da configuracao TAMR.| . . . . ... ... ... ... .. .. 11
2.8 Diagrama de fases do sistema Fe-Pt. Adaptado 21 . . . . . ... .. 12
[2.9  Variacao do parametro de rede das ligas do sistema Fe-Pt em funcao |
| da concentracao de Pt. Adaptadode 24]] . . ... .. ... ... .. 13
[2.10 Tlustragao das estruturas cristalinas dos sistemas Fe-Pt [24]| . . . . . 13
[2.11 Forma esquematica do magnetron sputtering.| . . . .. ... ... .. 15
[3.1  Magnetron sputtering do Laboratorio Nanomateriais Magnéticos.| 19
3.2 (a)Suporte para amostras de 1 em? e (b) suporte para as amostras |
| 0,0 cm| . . . 20
[3.3  Configuracao da lei de Bragg.| . . . . . ... ... ... ... ... .. 21
[3.4 Reflectometria da amostra de FePt com 20nm de espessura de FePt |
[ el0nmde Auld. . . . . . e 22
[3.5 Degrau da camada isolante de aluminio com 38 nm de espessura.|. . . 23
[3.6 Montagem MOKE.| . . . . ... ... ... ... ... ... ..... 24
[3.7  Esquema do dispositivo.| . . . ..o 25
[3.8 Equipamento de litografia a laser utilizado (LABNANO/CBPF).|. . . 26
[3.9 Figura esquematica da litografia.| . . . . . . . . ... ... 27




[3.10 (a) Amostra litografada com a tricamda de FePt/Al-O/ Au, (b) amos- |
tra litogratada vista pelo microscopio.|. . . . . . . . . . ... ... .. 27
[3.11 Amostra de FePt com contato no chip para medida de AMR.|. . . . . 28
[3.12 Imagem ilustrativa de como € feito o contato para medida de TAMR |
em a) visao lateral e em b)visao de cima.| . . . . . . ... 28
[4.1  Difratogramas de raio-X dos filmes de FePt depositados sobre subs- |
trato de S1 em diferentes temperaturas e diferentes taxas de deposicao |
de Fe. (Tabela 4.1)] . . . . . . ... ... . 31

m2

Grafico de MOKE polar: a) Amostra E, b) Amostra D, ¢) Amostra C| 32

i3

Difratograma de raio-X da liga de FePt depositada sobre substrato

de MgO), amostra F. A linha em preto é antes do tratamento térmico

e em vermelho depois do tratamento térmico. (Tabela 4.2)l . . . . . .

i

Difratogramas de raio-X dos filmes de FePt depositados em substrato

de MgO em diferentes temperaturas, as linhas em vermelho sao as

linhas das amostras depois do tratamento térmico. Todas as amostras

com FesoPtyg (at.%). (tabelad.2) . . . . . . ... ... .. ...

5

Difratograma de raio-X da amostra J do filme de FePt depositado

sobre MgO na fase L1,.(Tabela 4.2) . . . . . . ... .. ... ... ..

16

Imagem de MEV da amostra I.| . . . ... ... ... ... ... ...

a7

Analise de EDS dos filmes de FePt. a) amostra H, b) amostra I.| . . .

s

a)Topografia por AFM da amostra I, b) Topografia por AFM da

amostra JJd . ... L

19

Grafico de MOKE polar: a)Amostra C, b)Amostra L] . . . . . .. ..

A10

Imagem MEFM com aplicacao de campo magnético de 40,36 T, -0,36

Te+4T,-4T em filme de FesyPlyg, na amostra I (B.=1,6 T), e

J(B.= 0,4 T) respectivamente.|. . . . . . . ... ... ... ... ...

38

1T

Curva [-V das amostras com tricamada contendo 1 nm, 2 nm e 3 nm

de espessura nominal de AlO, e suas resisténcias com variacao de 10°

E12

Curva [-V das amostras com tricamada contendo 2 nm, 3 nm e 4 nm

de espessura nominal de MgO e suas resisténcias com variacao de 10°

Qal0”Ql . .

A3

Difratograma de raio-X da amostra L de Fesy Pt s, tase L1y, para

TAMRI oo

14

Curvas [-V da amostra L, fase L1y, e 4 nm de espessura nominal de

AlOg « o

x1



A5

Variacao da resistencia da amostra J, L1y em tuncao do angulo entre

o campo magnetico, 9 T, e a corrente aplicada na temperatura de 10

A.16

Magnetorresistencia da amostra J a 10 Kea 300 K.|. . . . . .. ...

17

Variacao da resistencia em funcao do angulo entre o campo magnetico,

9 T, e a corrente aplicada da amostra L.| . . . . .. .. ... ... ..

18

Magnetorresistencia da amostra L a 10 K, 100 K e a 300 K.| . . . ..

.19

Configuracao experimental para as medidas de AMR. v ¢ o angulo

entre a corrente, I e o campo magnético aplicado, B,,,, V' é o angulo

entre a corrente e a magnetizagao M, a diregao (001) é perpendicular

ao plano do filme e ¢ a direcao de facil magnetizacao.| . . . . . . . ..

14.20

Angulo de equilibrio da magnetizacao, ¥, em funcao do angulo do

campo magnético, ¥(angulos com relagao a direcao da corrente)

quando da realizacao das medidas de AMR.| . . . ... ... ... ..

A1

Esquema ilustrando a mudanca da direcao da magnetizacao quando

o campo magnetico aplicado passa na direcao da corrente elétrica

(0 =0° ) quando da medida de AMR.| . . . ... ... ... ... ..

122

Variagao de cos”(¢(9)) deduzida do modelo descrito.| . . . . . . . ..

[23

R(¥'(9¥))medido a 10 K com campo magnético aplicado de 9 T, so-

bre um filme de FePt. Pontos pretos : dados experimentais, linha

vermelha : curva calculada (vide texto).| . . . . ... ... ... ...

[21

R(¥)medido a 300 K com campo aplicado de 9T, sobre filme de FePt.

Pontos pretos : dados experimentais, linha vermelha : curva calculada

(vide texto).| . . . . . ..

49

E25

Configuracao experimental quando das medidas de TAMR. v é o

angulo entre a corrente I e o campo aplicado B,,,, ¢ é o angulo

entre a corrente e a magnetizagao M, a diregao (001) é perpendicular

ao plano do filme e ¢ a direcao de facil magnetizacao.| . . . . . . . ..

.26

R(¥) medido a 10K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de FePt/

AlO, /Au em configuracao TAMR. Pontos pretos : dados experimen-

tais, linha vermelha : curva calculada (vide texto) [ . . . . . . .. ..

[27

R(¥) medido a 100 K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de

FePt/ AlO, /Au em configuracao TAMR. Pontos pretos : dados ex-

perimentais, linha vermelha : curva calculada (vide texto)| . . . . ..

A28

R(¥) medido a 300 K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de

FePt/AlO, /Au em configuracao TAMR. Pontos pretos : dados expe-

rimentais, linha vermelha : curva calculada (vide texto).| . . . . . ..

x1i



Lista de Tabelas

[4.1 Informacoes dos depositos de FePt em Substrato de Si. Nas colunas

2 e 3 sao colocadas as poténcia sobre os magnetrons de Fe e de Pt

utilizadas nos depositos. Nas colunas 4 e 5 sao apresentadas as taxas

para cada elemento. Na ultima coluna sao listadas as temperaturas

nas quais os depositos forma realizados.

O 30
[4.2  Informacoes dos depositos de FePt em Substrato de MgO. |
| 30
[4.3  Informacoes das estequiometrias de FePt encontrada. . . . . . . . .. 32
[4.4  Estequiometria dos filmes de FePt obtidas por EDS e DRX. |
O 36

xiil



Capitulo 1

Introducao

1.1 Motivacao

A descoberta da magnetorresisténcia gigante, GMR, em 1988, foi responsavel
pelo nascimento de uma nova ciéncia e uma nova area tecnolégica, a da spintronica
M, [2] nela a resisténcia nao depende apenas da carga do elétron, mas também de
seu spin. A spintronica tem alto potencial de aplicacao em tecnologias da informagao
e telecomunicacgoes, levando a descoberta de varios outros fenomenos fisicos, como
por exemplo, a Magnetorresisténcia Ttinel (TMR) ou o efeito de Torque por Trans-
feréncia de Spin (STT) [3HG]. Esses novos fenémenos abriram novas perspectivas
para o desenvolvimento de memorias que associam a velocidade da RAM com a
densidade de informacao possivel das memérias de discos rigidos. Eles poderao abrir
o caminho para o desenvolvimento de circuitos re-configuraveis que irao transformar
a arquitetura dos nossos computadores dentro de uma década [7].

Entre os novos fendomenos spintronicos estd a Magnetorresisténcia Anisotrépica
de Tunelamento, TAMR [§]. Este fendmeno envolve o fenémeno da AMR e uma
barreira tinel. O fenomeno da AMR envolve a modificacao da estrutura eletronica
como consequéncia da variacao da direcao dos momentos, gerando assim uma dife-
renga significativa na resisténcia em cada uma das configuracoes. Para uma AMR
significativa o material magnético deve ter uma forte interagao Spin-Orbita, SO. Nos
dispositivos, esperamos uma TAMR importante uma vez que adicionaremos o efeito
da barreira isolante, depositando uma camada isolante de ~ 1 nm, sobre a camada
magnética (de forte interagao SO). Os dispositivos TAMR apresentam a priori va-
rias propriedades especificas muito atrativas. Entre elas, a de que um dispositivo
TAMR pode incorporar apenas uma camada magnética. Assim, é possivel escolher
o substrato adequado, bem como as condi¢oes mais apropriadas para o crescimento
da camada magnética, fonte da AMR, quando que o crescimento da segunda camada

metalica, que funciona como um simples contato, nao é critica.



1.2 Objetivo

O objetivo do presente trabalho é de produzir dispositivos apresentando o efeito
TAMR, otimizar o protocolo de elaboracao, indo da escolha do material magnético
ideal passando pela otimizacao das condigoes crescimento do filme e estabelecer o

protocolo de litografia para elaboracao do dispositivo.

1.3 Organizacao do trabalho

Esse trabalho foi organizado da seguinte maneira: Um capitulo de Funda-
mentacao Teorica onde sao apresentados os conceitos basicos e necessarios para a
compreensao dos efeitos de transporte. Um capitulo de Metodologia Experimental
em que sao descritos os equipamentos utilizados para a caracterizagao estrutural e
magnética da amostra e os utilizados para deposi¢cao dos filmes e para a fabricagao
do dispositivo TAMR. Um capitulo de Resultados e Discussao no qual, sao apresen-

tados e discutidos os resultados das medidas magnéticas das ligas e de transporte

dos dispositivos , AMR e TAMR.



Capitulo 2

Fundamentacao tedrica

2.1 Magnetismo da Matéria

2.1.1 Fundamentos

O magnetismo da matéria vem do elétron em seu interior. O termo mais impor-
tante para o ordenamento magnético é o spin de origem quantica, que esta associada
ao momento de spin, ms. Além disso, o movimento dos elétrons em torno do ntcleo
gera o momento angular orbital, 1. No caso de elétrons localizados, a contribuigao
de 1 e de s de cada elétron em uma camada eletronica gera o momento orbital total
L, e o momento de spin total, S. No caso de nossos estudos, de sistemas magnéticos
de elétrons itinerantes, os elétrons sao distribuidos dentro de bandas eletronicas. Os
momentos magnéticos sao devidos aos elétrons da banda de conducao d. Em tais

sistemas, o momento magnético total é essencialmente dado pelo momento de spin.

is = —gennS (2.1)
Onde g, = 2 e up o0 magnéton de Bohr:

_he

- 2m

[B (2.2)

O momento orbital, embora muito inferior ao momento de spin, nao é desprezivel.
Ele se manifesta nos acoplamentos spin-orbita, fundamentais para os fenomenos,
AMR e TAMR.

As interacoes eletrostaticas que geram as interagoes spin-érbita podem ser des-
critas por um potencial central gerado pelo niicleo do atomo a uma distancia r, como

a relagao a seguir [9],

(2.3)



trico & B — 1dV
Logo, o campo elétrico ¢ £ = -9~

)

em?2rc? dr

A interacao de um campo B, com um momento magnético, uS é dada pelo

1=y

e o campo magnético gerado ¢ B = —5U X

Hamiltoniano:

H =B (2.4)

Logo o hamiltoniano da interacao spin-érbita pode ser escrito como [10, [1T]

Je av - 5 geZ462 T oa
Hyg¢=———L-5= . 2.5
L5 dmre? dr (4meg)dm?2r3c? (2:5)
Que pode ser também descrito como:
Hps=ML-S (2.6)

O fator A caracteriza a intensidade da interacao spin-érbita. A intensidade desta
interacao ¢ proporcional a Z* e é proporcional ao raio atomico. Pela equagao (2.3)

temos que quanto maior é o Z, mais forte é a interagao spin-6rbita [11].

2.1.2 Ordem Magnética

Os momentos magnéticos atomicos interagem através de interagoes eletrostaticas,
chamadas de “Interagoes de Troca”, elas sao as responsaveis pela ordem magnética.
Os diferentes acoplamentos desses momentos geram diferentes ordenamentos
magnéticos. Os mais conhecidas sao:

- Ferromagnetismo: os momentos sao alinhados paralelamente na mesma direcao,
apresentando assim uma magnetizacao espontanea.

-Antiferromagnetismo: o arranjo dos momentos é alternadamente paralelo e an-
tiparalelo, de maneira que a magnetizacao espontanea seja zero.

-Ferrimagnetismo: possui duas sub-redes ferromagnéticas com os momentos em
diregoes opostas e com diferente magnetizacao de maneira que a magnetizagao es-
pontanea é diferente de zero.

Os materiais de interesse nesse trabalho sao do tipo ferromagnético ou ferri-
magnético com a magnetizacao expressa como:

M = nyia (2.7)

Onde M é a magnetizacao por unidade de volume, em A/m, i, é 0 momento
magnético de cada dtomo em A.m? e n é o nimero de momentos magnéticos por
unidade de volume. O alinhamento total dos momentos ocorre a 0 K. O aumento da

temperatura inicia um processo de desacoplamento dos momentos paralelos resul-



tando em uma diminuicao da magnetizacao espontanea. A magnetizacao se anula na
temperatura de Curie, T, no material ferromagnético ou ferrimagnético e na Tem-
peratura de Néel, Ty, no material anitferrimagnético. Em temperaturas superiores
o material fica paramagnético, configuracao magnética em que seus momentos ficam

orientados em diregoes aleatorias nao possuindo, portanto magnetizagao espontanea.

2.1.3 Anisotropia Magnetocristalina

A Anisotropia magnetocristalina é causada pela interagao entre o momento or-
bital do atomo e a distribuicao das cargas dos atomos vizinhos. Por causa das in-
teracoes eletrostaticas, os orbitais sao fortemente ligados aos dtomos da rede, se tem
um acoplamento spin-érbita, o momento do spin também ficam ligado aos atomos da
rede. Essa interacao resulta em diregoes onde os momentos magnéticos se alinham
facilmente na direcao do campo magnético aplicado, chamada de dire¢ao ou eixo de
facil magnetizacao, e outras em que os momentos giram dificilmente na direcao do
campo, chamada de dire¢ao ou eixo de dificil magnetizacao [12].

A energia de anisotropia pode ser expressa em funcao dos cossenos diretores «;
do angulo da direcao de magnetizacao com relacao aos eixos do cristal, isto é, aq,
9 e a3 08 cossenos dos angulos que a magnetizacao faz com os eixos x,y e z. Sendo
0 e ¢ os angulos definidos em coordenadas polares e o eixo z definido como paralelo

a dire¢ao [001], as densidades de energia para um sistema cubico e tetragonal sao:

B = Kisen®0 + Kysen®0 + ... (2.8)

Eiera = K15en?0 + Kysen'd + Kssen*0cos ... (2.9)

Onde K; sao as constantes de anisotropia. A anisotropia depende do tipo de
material e da temperatura. O sinal e as relagoes entre as constantes indicam quais
diregoes cristalograficas sao de facil ou de dificil magnetizacao. Como exemplo na
Figura [2.1| é apresentado a energia de anisotropia com respeito as diregoes crista-
lograficas principais da simetria cibica, considerando apenas os termos de primeira
ordem.

Para K, > 0, a energia é minima quando os momentos sao orientados na direcao
de um eixo quaternario (100)([100],[010],[001]), pois todas essas dire¢oes sao equi-
valentes. Porém quando K; < 0 sdo os eixos terndrios (111) que sao de fécil mag-
netizacao. As constantes de anisotropia dependem da temperatura através de sua
dependéncia com a magnetizacao. Se considerarmos apenas os termos de segunda
ordem da anisotropia: K oc M?, porém se considerarmos os termos de ordem qua-

tro: K oc M, logo K varia muito mais rapidamente com a temperatura do que a
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Figura 2.1: Superficie de energia de anisotropia para a simetria cibica. Adaptado

de [12]

magnetizacao [9].

A quebra de simetria na superficie de uma camada fina ou na interface entre
duas camadas finas pode ser a fonte de uma contribui¢ao importante para a ani-
sotropia magnetocristalina. De uma maneira fenomenoldgica, esse efeito pode ser
apresentando considerando uma constante de anisotropia de segunda ordem, 2K, /d,
onde K, é a constante de anisotropia interfacial ou de superficie e d representa a

espessura da camada . A anisotropia efetiva, K, ode ser escrita como:
) I

Kopp = K, +2K,/d (2.10)

Onde K, ¢ a constante de anisotropia por unidade de volume que inclui principal-
mente a anisotropia magnetocristalina e a anisotropia de forma. No caso particular
em que K, negativo favorece uma orientagao da magnetizacao dentro do plano e K
favorece uma diregdo perpendicular. Fazendo o gréfico de ( K.fr.d) em funcdo da
espessura d, pode se obter K, pela inclinagao da curva, e K, pela intercepcao com
eixo de ordenadas (figura . Para uma dada espessura critica d. a anisotropia
muda de perpendicular ao plano para paralela ao plano.

Essa abordagem permite descrever as propriedades de camadas finas, bicama-
das ou multicamadas a base de metais 3d como Fe, Co e Ni. Nos sistemas do tipo
multicamadas contendo metal 4d (Pd) e 5d (Pt) a anisotropia devido ao fenémeno
da quebra de simetria pode ser muito forte devido a forte interagao spin-érbita dos
metais 4d e 5d. Assim por meio de hibridizagoes dos orbitais das duas superficies

é possivel aumentar a anisotropia. Isso explica porque filmes a base de multica-



Figura 2.2: Variacao de K.ts.d em funcao de d para determinar a direcao da mag-
netizagdo em funcao da espessura. Adaptado de [12]

madas Pd/Co e Pt/Co possuem forte anisotropia perpendicular [I4] [I5]. Estudos
recentes mostraram também a presenca de uma forte anisotropia perpendicular em
Pt/Co/AlO, ou MgO, oriunda da barreira isolante na interface C'o/AlO, ou MgO,

superando a contribuigdo da anisotropia da bicamada Pt/Co [16]

2.1.4 Anisotropia de forma

Em uma abordagem simplificada a magnetizacao de um filme fino magnético sem
anisotropia magnetocristalina, quando submetido a um campo magnético aplicado
perpendicularmente a sua superficie, cresce linearmente com o campo até um valor

de saturacao. O campo responsavel pela saturacao é igual ao campo desmagnetizante

(Figura [2.3)).

Maat J- o vevn ey

Hea

Figura 2.3: Esquema ilustrativo da determinacao da Magnetizacao de saturacao em
um filme fino sem anisotropia magnetocristalina, quando o campo é aplicado perpen-
dicularmente a superficie do filme. A saturacao ocorre quando o campo magnético
aplicado atinge o valor da magnetizacao espontanea: Hgy, = M.

O fato que o coeficiente de campo desmagnetizante de um filme na direcao per-
pendicular ao plano é igual a um, faz com que o campo de saturagao seja uma medida
da magnetizacao espontanea da amostra. No caso da fase desordenada do Fess Ptyg

esse valor é 0.94T a temperatura ambiente. Portanto valor de campo de saturagao
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maior ou menor significa que temos uma estequiometria mais rica ou menos rica em

ferro respectivamente.

2.2 Fendmeno de transporte

2.2.1 Magnetorresisténcia

A magnetorresisténcia resulta da dependéncia da resisténcia com o campo
magnético aplicado [11, 17]. Sua medida quantitativa é dada em fungao das re-

sisténcias com ou sem campo magnético aplicado, definido como:

AR R;, — Ry
= 2.11
R ( Ry ) (2:11)

Onde Ry, € a resisténcia com o campo aplicado, Ry é a resisténcia sem o campo

aplicado, AR variacao da resisténcia.

2.2.2 Magnetorresisténcia Anisotrépica — AMR

A magnetorresisténcia anisotrépica estd relacionada com a interagao spin-orbita
do material. Para entender esse fenomeno de maneira esquematica, podemos consi-
derar um campo magnético aplicado na direcao perpendicular a direcao da corrente
e ao mesmo tempo perpendicular a dire¢ao de facil magnetizagao (direita da figura
. Ocorrera entao uma rotagao dos momentos para ficarem paralelos ao campo
magnético aplicado. Devido a forte interacao spin-érbita a érbita eletronica também

gira, resultando em um valor de resisténcia diferente da obtida antes do campo girar.

LN , 1>
78 e

Figura 2.4: Representacao esquematica do AMR [12].

De maneira mais geral, a resistividade é uma funcao de angulo formado entre a
magnetizagao, M, e a corrente, I. Nos materiais magneticamente moles assumimos
que M// H. A figura mostra as orientagoes relativas do campo com a corrente
elétrica (I) e o campo magnético externo. A dependéncia angular da resistividade é

definida como:



p(0) = pi+ (p) — pi)cos™d (2.12)

Onde 6 é o angulo entre o campo e a diregao da corrente,p, resisténcia quando
o campo ¢ perpendicular a corrente e p resisténcia quando o campo ¢é paralela a

corrente.

Figura 2.5: Representagao esquematica mostrando a orientagao entre o campo e a
corrente em campo magnético externo.Adaptado [18].

A magnetorresisténcia anisotropica é dada por:

B _ b
PL PL

AMR = (2.13)

2.2.3 Magnetorresisténcia de Tunelamento “TMR

Um dispositivo TMR consiste de uma fina camada isolante (barreira tiunel) entre
duas camadas metélicas ferromagnéticas. A resisténcia desse dispositivo depende de
como estao alinhados seus momentos (paralelos ou antiparalelos) como mostrados
na figura[2.6) A resisténcia serd muito menor quando os momentos sao paralelos do
que quando os momentos sao antiparalelos.

O efeito TMR foi observado pela primeira vez por M. Julliere em 1975 através
da tricamada Fe/Ge/Co. Os valores de TMR relatados por ele eram pequenos
na temperatura ambiente. Em 1995 Miyazaki e Tezuka [19] e independentemente
Moodera et. al [4] demonstraram a possibilidade de grandes valores de TMR com
camadas isolantes em temperatura ambiente.

Assumindo que o spin é preservado durante a difusao, nao deve ocorrer spin flip.
Nesse caso a magnitude da magnetorresisténcia é expressa por:

PPy
MR = 21_—})1})2 (2.14)
Onde P; e P, sao as polarizagoes de spin das camadas ferromagnéticas. A pola-

rizacao depende da densidade de estados do spin na camada magnética:
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Figura 2.6: Esquema do fenomeno da TMR. Adaptado [3].

~ Duat(Ep) — Doy (EF)
fo= Dat(Er) + Day(EF) (215)

Onde Dyt (Er) e Dy (EF) é a densidade de estado para os elétrons majoritarios

e minoritario respectivamente na camada ferromagnética a.

Na Figura[2.6)é demonstrado o mecanismo do TMR e é observado que os elétrons
dos spins UP passam pela barreira isolante e vao para o estado de spin UP de mesma
simetria. Isso é uma configuracao favoravel. Quando um campo é aplicado os
elétrons da banda de energia majoritaria mudam de spin up para spin down. Como
consequéncia os elétrons de spin majoritario vao para a banda de spin minoritario.

Como possuem diferente simetria aumenta a resisténcia.

2.2.4 Magnetorresisténcia Anisotropica de Tunelamento -
TAMR

O efeito TAMR representa uma combinacao do efeito AMR com o TMR. O
TAMR consiste em uma camada isolante entre uma camada com forte interacao spin-
orbita e uma outra camada nao magnética. Na Figura temos a representagao
esquemética do TAMR, na Figura [2.7}a haverd passagem de corrente através da
barreira tunel por hibridizacao dos orbitais, quando o campo magnético é girado em
90° (Fig b) no caso de uma camada de forte interagao Spin-orbita, a reorientacao
acarretara em uma reorientacao dos orbitais como consequéncia. As naturezas dife-
rente dos orbitais levam a uma mudanca na hibridizacao entre as camadas sucessivas,

o que pode facilitar ou dificultar a passagem da corrente.
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Figura 2.7: Esquema da configuragao TAMR.

Portanto, a resisténcia, quando o campo magnético aplicado esta perpendicular
a corrente serd diferente de quando esta paralelo a corrente.

Nos dispositivos TAMR, a camada isolante tem um papel ativo. A corrente passa
pela tricamada ja descrita. A qualidade da barreira, de uma espessura da ordem
de 1-2 nm, é fundamental. No caso de uma camada 3d ferromagnética, os estados
de Bloch com simetria A; (estado hibridizado spd) e momento perpendicular a
superficie, tem uma polarizacao de spin positiva no nivel de Fermi enquanto que, os
estados de simetria A, ( estados d) tem uma polarizagdo negativa. Além disso, deve
ser levado em conta que o estado A; tem a maior polarizacao. Quando os estados
A, tém a mesma possibilidade de passar na barreira, a polarizacao média ficara
menor que a maior polarizagao. Isso é o caso para uma barreira amorfa, AlsOs.
Porém quando apenas os estados de mais alta polarizacao Ay, podem tunelar pela
barreira, como é o caso da barreira cristalina de MgO, a barreira atua como um
filtro, e teremos uma maior magnetorresisténcia.

Para verificar a qualidade da barreira tunel sera analisada a derivada da curva I
(V), isto ¢ a condutancia, do dispositivo TAMR [20]:

dl  2me?
v h

Onde [t;] é a probabilidade de passar a barreira tinel, Dy e D, as densidades

[t>| D1 (Er)Dy(Ep + €V) (2.16)

de estados dos dois eletrodos (camada nao magnética e camada magnética), V ¢é a
voltagem bias.

. ~ . ~ . 2 . .
A variacao da segunda derivada da condutancia % permite analisar a estrutura

da densidade de estados, DOS.
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2.3 Propriedades das Ligas FePt

A liga escolhida para esse trabalho foi a liga a base de Fe e Pt. O magne-
tismo dessas ligas é dominado pelos elétrons 3d. As interagoes 3d-5d levam a uma
polarizacao magnética sobre os sitios da Pt; fonte potencial da anisotropia magne-
tocristalina pois Pt tem forte interacao spin-érbita.

Na Figura temos o diagrama de fases da liga FePt, onde é observado que a
estrutura cristalina depende da composicao quimica e da temperatura. Na tempe-
ratura ambiente temos a fase desordenada chamada Al, ou seja, o Fe e a Pt estao
distribuidos de forma aleatéria na estrutura cristalina cibica de fase centrada. Com
o tratamento térmico da estrutura desordenada A1l podemos obter trés fases que

dependem da composi¢ao quimica (figura [2.9).

Porcentagem em peso de platina
r*r* 1. e s s hd e

Al

1 FePt
o (rFePr)ory <
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. ~. - -
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2001 \\\ " ” - .,
: ~
e .
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T N =rmimaa
L I | °
) 1 » » “ % “ L] ) [ 100
Fe Porcentagem atomica de platina Pt

Figura 2.8: Diagrama de fases do sistema Fe-Pt. Adaptado [21]

Com o tratamento térmico ou deposicao em temperatura da estrutura Al a
partir de 600°C' até 1300°C' com composicao quimica de 35% a 55% de Pt, obtemos
a estrutura tetragonal de FePt chamada de L1y. A simetria ctubica é quebrada
devido ao empilhamento dos planos alternado de Fe (3d) e da Pt (5d) ao longo da
direcdo ¢ (Figura , esse ordenamento causa uma distor¢ao na estrutura [22].

Apesar da estrutura L1y ser termodinamicamente estavel na temperatura ambi-
ente, o processo de ordenamento s6 ocorre em altas temperaturas [23].

Alterando a estequiometria obtém-se as estruturas cibicas de face centrada do
Fes Pt e FePts chamadas de L1,. Na estrutura Fez Pt ordenada os atomos de Pt
ocupam as arestas do cubo e os atomos de Fe as faces do cubo, ja na concentragao
de FePt3 os atomos de Fe ocupam as arestas do cubo e os atomos de Pt as faces do
cubo (Figura [2.10)).

As ligas FePt sao ferromagnéticas tanto na sua forma desordenada quanto na

sua forma ordenada, mas na sua forma ordenada possui estrutura tetragonal e com
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Figura 2.9: Variacao do parametro de rede das ligas do sistema Fe-Pt em func¢ao da
concentragao de Pt. Adaptado de [24].
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Figura 2.10: Tlustragao das estruturas cristalinas dos sistemas Fe-Pt [24].

isso possui uma forte anisotropia na temperatura ambiente. (K,=7,0.107 erg/cm?)
[25] e o elevado peso molecular da platina resulta em um acoplamento spin-6rbita
forte.

Nas fases ordenadas, as ligas Fe3Pt sao ferromagnéticas e as ligas FePts sao

antiferromagnéticas.

2.4 Sputtering

O sputtering é um processo de deposicao fisica a vapor utilizada para formacao
de filmes finos. O método consiste em depositar sobre um substrato uma camada
de atomos ejetados do alvo pelo bombardeamento do alvo por ions acelerados.

Para ocorrer sputtering gases inertes ionizados, que formam um plasma, sao
acelerados em direcao ao alvo e penetram causando sucessivas colisoes, com isso
h& uma transferéncia de momento que depende da energia dos fons, da massa e do

angulo de incidéncia. Como consequéncia dessas colisoes atomos sao ejetados e vao
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em diregdo ao alvo [26].

Os ions acelerados na direcao do alvo devem ser constituidos de elemento inerte
de modo a reduzir a possibilidade de reagao com o alvo e com outros fons do plasma.
Adicionalmente esses ions devem ser pesados para terem um grande momento linear
no instante de impacto com o alvo. Por essa razao o gas mais utilizado é o argonio.

Quando uma diferenca de potencial é aplicada entre o cétodo (alvo) e o anodo,
os elétrons livres atingem uma energia cinética suficientemente alta para colidirem
com as moléculas do gas promovendo a ionizacao das mesmas, ocorrendo assim a
formacao do plasma que é o gés ionizado. O plasma também contém atomos neutros,
fons e elétrons de maneira geral [27].

O processo de sputtering se inicia a partir de um elétron livre perto do catodo
que é acelerado em direcao ao anodo e colide com uma particula neutra de um
gas, podendo converté-la em um fon positivamente carregado. Os dois elétrons
resultantes podem colidir com outros atomos do gas e ioniza-los, criando um processo
em cascata até haver uma tensao de ruptura. Uma vez iniciado o processo de
sputtering os fons Ar* produzem elétrons adicionais a partir do alvo, sdo estes
elétrons secundarios que ajudam a manter o plasma ao colidirem com os atomos
neutros.

Para um dado alvo, a taxa de sputtering esta relacionada a pressao e existe uma
condicao 6tima associada, pois quanto menor a pressao maior a taxa de sputtering,
mas quanto menor a pressao menos ions tera o plasma, com isso a uma regiao

intermediaria em que a taxa de sputtering é maxima [20].

2.4.1 Sputtering DC e RF

Existem dois tipos fundamentais de fontes, utilizadas na camara de sputtering,
uma ¢ com corrente continua (DC) e a outro com corrente alternada (RF). A escolha
da fonte estda relacionada ao tipo de alvo.

Para alvos condutores usa-se a corrente continua, DC, em que os ifons positivos
gerados no plasma sao acelerados contra o alvo, consequentemente ocorrera ejecao
de particulas do alvo que vao de maneira unidirecional se depositar no substrato.

Para alvos isolantes usa-se a corrente alternada, RF, pois a chegada dos fons ao
alvo gera um potencial de blindagem que interrompe a aceleracao, com isso nao se
tem mais a emissao de elétrons secundérios, acabando com a auto sustentacao do
plasma. Assim ao aplicar um potencial alternado ao catodo, o alvo atrai ions no ciclo
negativo e atrai elétrons no ciclo positivo. Como a mobilidade dos elétrons é maior
do que dos ions, ocorrerd um acumulo de carga negativa no alvo, isso fard com que o
alvo tenha um potencial médio negativo, chamado de potencial de autopolarizagao

ou self bias.
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2.4.2 Magnetron Sputtering

Sputtering que empregam imas permanentes atras do catodo sao chamados de
magnetron sputtering. Esses imas formam um campo magnético que aprisionam os
elétrons, consequentemente confinam o plasma, aumentam a ionizacao e a taxa de
deposicao.

Com um plasma mais intenso, as deposicoes podem ser feitas em pressoes mais
baixas diminuindo assim as contaminacoes e melhorando a qualidade do filme. Na

figura temos a forma esquemadtica do magnetron sputtering.

Figura 2.11: Forma esquematica do magnetron sputtering.

2.5 Revisao bibliografica

Takahashi, Ohnuma, e Hono (2003) [2§] investigaram o processo de ordenacao
dos filmes de FePt depositados via sputtering aquecendo o substrato a 300°C' . A
espessura dos filmes variou de 10nm a 500 nm, a liga foi depositada por magnetron
sputtering DC com uma pressao de trabalho de 10mTorr. Os filmes passaram por
tratamento térmico sob vacuo durante 1h a 400°C e 600°C'. Antes do tratamento
térmico a coercividade era nula no filme de 10nm e chega a 7 kOe nos filmes de
300 e 500 nm. Os tamanhos de graos e a estrutura cristalina foram analisados por
microscopio eletronico de transmissao. Observou que os filmes com espessura de 10
nm apresentavam graos finos e sua fase era desordenada e os filmes a partir de 100
nm tinham graos maiores e sua fase era ordenada. Com o tratamento térmico do
filme com espessura de 10 nm, os graos se recristalizam, tornando-se maiores e a fase

ficou ordenada e a sua coercividade aumentou com a temperatura de recristalizagao.
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Todos os filmes foram depositados nas mesmas condic¢oes e tinham a fase equiatomica
de FePt, com isso o artigo sugeriu que existe uma dependéncia do tamanho de grao
para a ordenagao do filme de FePt, pois os filmes de 10nm (fase desordenada) tinham
graos pequenos e os filmes com 300nm (fase ordenada) tinham graos maiores .

Sekiet, et al.(2003) [23] investigaram o efeito da composicao dos filmes de
Fe,Pt(100 — x) sobre a estrutura e as propriedades magnéticas depositados a baixa
temperatura. Os filmes foram depositados no substrato de MgO(001) via sputtering,
foi feita uma camada buffer de Inm de Fe e uma camada epitaxial de Pt(001) com
40nm a temperatura ambiente. Fe e Pt foram codepositados a 300°C'sobre a camada
buffer de Pt(001). A composi¢ao de Fe no filme variou de 19 a 68%. A espessura
da camada de FePt foi fixada em 18nm. A taxa de crescimento foi de 0,01 nm/s.

A composicao foi determinada por difracao de eletrons, a caracterizacao estru-
tural foi determinada por difracao de raio-X e as propriedades magnéticas por mag-
netometro SQUID.

Pela DRX apenas os picos (00n) sao observados, os filmes sdo fortemente textu-
rizado na dire¢ao (001), pois foram crescidos em substrato de MgO.

Com a composicao de 68 a 52% de Fe os picos da superrede 001 e 003 ficaram
muito difusos. Quando a quantidade de ferro decresce para 45% a intensidade des-
ses picos cresce e tem sua intensidade méxima na composicao com 38%. Com a
diminuicao de Fe a intensidade dos picos diminui novamente e as posicoes dos picos
fundamentais mudam para angulos menores.

A diminuicao das intensidades dos picos da superrede indica que houve uma
degradacao do ordenamento da fase L1 e, a mudanca da posicao dos picos indica
que os sitios atomicos de Fe, na estrutura L1y, foram parcialmente substituidos
por atomos de Pt com a diminuicao da concentracao de Fe, resultando em um
maior espagamento na rede cristalina. Nenhum pico da superrede é observado na
composicao estequiométrica, o que indica que a temperatura de 300°C' é muito
baixa para a formacao da estrutura L1, ordenada. No entanto ao diminuir x a
partir da composicao estequiométrica, a ordenagao L1, acontece a partir de uma
temperatura igual a 300°C. Pelas curvas de magnetizacao observou que o eixo
de facil magnetizagao para filmes quase estequiométricos (x=52) estd no plano do
filme e quando diminui x a partir da composicao estequiométrica o eixo de facil
magnetizacao muda para perpendicular ao filme. A maior anisotropia magnética foi
observada para filmes com x=38. Para x=19 o eixo de facil magnetizacao fica na
direcao do plano novamente. Estes resultados indicam que filmes de FePt ordenados
e com elevada anisotropia magnética podem ser obtidos a baixa temperatura (300°C)
, se o material for ligeiramente rico em Pt.

Shima at.al.(2002) [25] estudou as propriedades dos filmes de FePt (001) or-
denados. Ele co-depositou FePt por sputtering em substrato de MgO(001) com
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aquecimento de 700°C'. Variou a espessura de 10 a 100nm. Pela DRX ele observou
que todos os filmes de FePt obtidos, de co-deposigao da ordem de Fego Ptyg (at.%)
estavam ordenados na diregao (001). Por microscopia eletronica de transmissao ele
viu que os filmes até 50nm sao particulados e a partir dessa espessura comeca a
formar filme continuo. Por medida de SQUID ele observou que a coercividade em
filmes particulados é muito maior do que em filmes continuos. Os filmes de 10nm
possuiam uma coercividade de 4T, com o aumento da espessura até 50nm a coer-
cividade diminui lentamente chegando em 2,5T. Depois dessa espessura ocorre uma
mudanca dréastica na curva de magnetizagao, passando a coercividade para 0,5T na
espessura de 60nm. Essa regiao critica corresponde a regiao onde ocorre a mudanca
da morfologia de filme de particulado para continuo.

Park et al. (2008) [29] relatou a magneto resisténcia anisotrépica de tunela-
mento (TAMR) em dispositivos tunel vertical com um eletrodo de multicamada
ferromagnética (Co/Pt) e um contra eletrodo nao magnético de Pt separados por
uma barreira tunel de AlO,. Os dispositivos de tunelamento foram depositados
por magnetron sputtering sobre Si termicamente oxidado. Foi feito uma camada de
Ta/Pt para formar um crescimento texturizado do filme ferromagnético Pt(111)/Co
com uma forte anisotropia magnetocristalina fora do plano. A barreira tinel foi
fabricada por oxidacao do plasma com 1,6 nm de camada de Al e o dispositivo foi
finalizado com a deposicao da Pt por sputtering.

Dois tipos de multicamadas foram investigadas: A amostra do tipo A possui
uma sequéncia alternada de Co/Pt/Co terminando com uma camada de 0,5nm de
Pt antes da camada de AlO,, ja a amostra B nao tem essa camada de Pt em cima
da eletrodo ferromagnético.

Foi comparada a caracteristica de magnetizacao e de magnetotransporte. Ambos
os dispositivos tem uma curva de histerese larga, confirmando uma forte anisotropia
magnética. Em ambas amostras o TAMR tem simetria uniaxial, mas a magnitude
é 2 ordem maior na amostra A do que na amostra B. A presenca da Pt na camada
de interface com a barreira poderia explicar a forte magnetorresisténcia observada.

Observou uma grande dependéncia do TAMR entre o campo aplicado, a voltagem
e da temperatura na amostra A, na amostra B essa dependéncia é fraca.

O célculo da densidade de estados (DOS) foi feita em funcao da energia de Fermi
com orientagao no plano e fora do plano. A diferenga da DOS para magnetizagao
no plano e fora do plano com a energia na amostra A apresenta um comportamento
oscilatdrio e uma magnitude de ate 20%, ja a amostra B a magnitude e a dependéncia
energia sao muito fraca.

Esse trabalho demonstra uma perspectiva para a realizagao de dispositivos
TAMR altamente sensiveis. Estratégias para pesquisas futuras de sistemas de tipo

TAMR deve incluir o ajuste fino da escolha dos metais de transi¢ao, otimizagao
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da espessura e composicao da camada com forte acoplamento SO. A melhoria da
qualidade cristalina da barreira tinel e das interfaces de barreira /eletrodos deverao

também conduzir a melhoria da magnitude do TAMR.

18



Capitulo 3
Metodologia experimental

Nesse capitulo descreveremos as técnicas experimentais utilizadas para a ela-
boracao do filme fino e da fabricacao do dispositivo, assim como os métodos de

caracterizacao e analises das propriedades magnéticas e de transportes.

3.1 Deposicao de Filmes Finos

3.1.1 Magnetron Sputtering

Para a preparacao dos filmes finos foi utilizado o equipamento de magnetron
sputtering disponivel no Laboratorio de Nanomateriais Magnéticos no Instituto de
Fisica da UFRJ (Figura[3.1}).

Figura 3.1: Magnetron sputtering do Laboratério Nanomateriais Magnéticos.

O equipamento ¢é constituido por duas camaras que sao conectadas entre si, as

duas sao mantidas por sistema de vacuo. A primeira camera é usada para inserir a
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amostra, por ela ser menor o vacuo ¢ feito em aproximadamente lhr, ao atingir o
vacuo de aproximadamente 2,0.10~7 Torr a amostra é inserida na segunda camara,
com ajuda de um brago mecanico, onde é realizado os depdsitos. A segunda camara
¢ mantida em vécuo de aproximadamente 8,0.10~% Torr e nela ficam 5 alvos, 3 DC
e 2 RF. O sistema de vacuo é composto por uma bomba mecanica que faz o vacuo
primério ( 3,0.1072 Torr) e a uma bomba turbo molecular em que o vdcuo chega até
2,0.10~® Torr.

Os parametros controlados na deposicao foram: temperatura, fluxo de argonio,
pressao de argonio, tempo de deposigao e poténcia dos alvos.

Foi confeccionado um suporte em que as amostras pudessem receber o calor
diretamente sobre elas e com isso obter o ordenamento dos filmes (Figura [3.2)). As

amostras podem girar a fim de obter um filme homogéneo.

a) b)

Figura 3.2: (a)Suporte para amostras de 1 em? e (b) suporte para as amostras 0,5

cm2.

3.2 Caracterizacao dos filmes finos

3.2.1 Difracao de Raio-X

A Difragao de raio-X (DRX) é uma técnica usada para analise cristalogréfica das
amostras. Nessa técnica um feixe de raio-X incide na amostra e é difratado segundo

a lei de Bragg:

2dsenf = nA (3.1)

Sendo A o comprimento de onda da radiacao incidente, d é a distancia entre
planos atomicos e 6 é o angulo de incidéncia em relacao ao plano.

O feixe difratado passa por um detector e retoma a intensidade do feixe difratado
em funcao do angulo 2. Medindo o angulo # podemos calcular a distancias entre

os planos atomicos e identificar a estrutura cristalina.

20



Para analise dos filmes de FePt foi utilizado o difratometro X D2 phaser Bruker
do Laboratoério de Baixas Temperaturas do Instituto de Fisica. A amostra fica em

um suporte horizontal e o tubo de raios X e o detector fazem um angulo de 26 entre
si (Figura (3.3).

D io-X
Tubo de raio-X etector de raio

Figura 3.3: Configuracao da lei de Bragg.

3.2.2 Reflectometria (XRR)

Para angulos entre zero e o valor do angulo critico de reflexao externa total
(0.) a reflexdao total ird ocorrer. Com o aumento do angulo, a profundidade até
a qual a radiacao ird penetrar aumenta rapidamente, ocorrendo um aumento na
absorc¢ao e, consequentemente, uma diminuicao da intensidade da radiacao refletida.
A interferéncia entre os raios refletidos a partir da parte superior e da parte inferior
da superficie do filme resulta em franjas de interferéncia que dependem do angulo.
A partir dessa interferéncia podemos calcular a espessura do material. Esse tipo de
medida é chamado de reflectometria.

As ligas de Fe, Pt, com maior coercividade, estao na estequiometria em torno
de 50%. Portanto para termos a quantidade x e y desejada calculamos quais a
espessuras de Fe e Pt que precisamos co-depositar. Considerando que o nimero de
atomos depositados, N,t pode ser escrita como:

pen A

Ny = (3.2)

mol
Onde, p a densidade, e espessura, A a superficie do filme, n, numero de Avoga-

dro. A relacao entre as espessuras a ser depositadas é dada por:

Fe

e xpPtmolt®

— o 3.3
ePt — ypFemol Pt (3:3)

Para fazer a deposicao nas espessuras calculadas devemos saber a taxa de de-

posicao de cada material. Para isso fazemos um depdsito em que calculamos sua
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espessura pela reflectometria e com a espessura e o tempo de depdsito obtemos a
taxa de depdsito do material.

A reflectometria foi feita no difratometro de alta resolucao Difratometro X’Pert
PRO (Philips, Panalytical ) do Laboratério de Raio-X do Centro Brasileiro de Pes-
quisas Fisicas (CBPF) no modo incidéncia rasante. A analise das franjas de in-
terferéncia foi feita no programa Gen-X que através de um método computacional,
ajusta os parametros de densidade, espessura, rugosidade e difusao com um padrao.

As franjas de interferéncia podem ser observadas na Figura

Figura 3.4: Reflectometria da amostra de FePt com 20nm de espessura de FePt e
10nm de Au.

3.2.3 Microscopio de Forca Atomica

O Microscépio de Forga Atomica (AFM) é uma técnica de andlise com resolucao
de alguns angstrons. O Microscopio é composto por uma sonda que possui uma haste
(cantilever) e, em sua extremidade, uma ponta fina. Essa haste faz a varredura de
toda amostra mantendo constante a forga entre o atomo da ponta de prova e os
atomos da amostra.

Sobre o cantilever ¢ incidido um laser que ¢é refletido para um fotodetector. O
fotodetector detecta qualquer movimento da haste causado pela interagao da ponta
e a amostra. O sinal lido pelo fotodetector passa por um sistema de realimentacao
que gera uma voltagem adicional a ser aplicada nas ceramicas piezoelétricas. Essa
ceramica tem a capacidade de se expandir ou se contrair, controlando assim a
distancia entre a ponta e a amostra, mantendo-a constante.

As variacoes do laser no fotodetector sao transmitidas e processadas por um
computador e convertido em imagens topograficas, bi ou tridimenionais.

O AFM tem diferentes modos de operagao, o modo utilizado no nosso material

foi o modo de contato intermitente em que a haste oscila proxima a sua frequéncia
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de ressonancia, o sinal obtido dos fotodetectores mede a amplitude de oscilagao, que
deve ser mantida constante. Neste caso, a ponta toca periodicamente a superficie
da amostra, e minimiza a forga de atrito presente no modo contato.

As andlises acarretam em menores danos a amostra quando comparado ao Modo
Contato, pois minimiza as forcas laterais e de friccao. Este método é capaz de
fornecer imagem de contraste de fase, onde é possivel obter informacgoes sobre a
heterogeneidade da amostra.

Outra variante desse microscépio é a Microscopia de Forga Magnética (MFM),
o modo também utilizado é o de contato intermitente, com ele temos a interagao
magnética da ponteira com a amostra dependendo da distancia. Assim, podemos ob-
ter varias imagens que fornece informacao das propriedades magnética da superficie,
como em particular sobre os dominios magnéticos.

Foi utilizado o AFM do Laboratério de Anélise de Superficies do Departamento
de Engenharia de Metalurgicas e Materiais da UFRJ para fazer analise topografica
e magnética. Para os filmes de FePt foi feita imagens topograficas e magnética.

A fim de calcular a taxa de depdsito da camada isolante, foi feito um depdsito em
que obtivemos um degrau entre o substrato e o filme e através da imagem topogréfica

é calculada a altura entre o filme e o substrato, com isso se tem a espessura do filme

(figura[3.5).

10

§215nm

slow [prm]
5

0nm

Figura 3.5: Degrau da camada isolante de aluminio com 38 nm de espessura.
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3.2.4 Magneto-6tica Efeito Kerr Polar (MOKE)

Essa técnica permite a caracterizacao magnética dos filmes. O feixe de luz po-
larizado que incide sobre o filme tem a sua polarizagao rotacionada devido a sua
interacao com a magnetizagao do filme, através da interacao Spin-orbita. O feixe
refletido saird com a polarizagao rodada de um angulo, 6, (angulo de Kerr), pro-
porcional a magnetizacao do filme. As medidas MOKE permitem a determinagao
da magnetizacao da superficie do filme, pois a luz s6 penetra em uma espessura
caracteristica de 10 a 20 nm.

A montagem utilizada foi desenvolvida no laboratério de Nanomateriais
Magnéticos do Instituto de Fisica da UFRJ. O Esquema é mostrado na figura [3.6]
O feixe de luz polarizada, Laser, incide na amostra que esta no meio de uma bobina
de Helmholtz e é refletido, para um espelho convergente. A luz refletida por esse
espelho passa por um prisma de Wollaston que divide o feixe em dois, seguindo em
seguida em direcao a dois fotodetectores. Os sinais elétricos dos dois fotodiodos sao
enviados a um circuito eletronico que faz a soma e a diferenga deles. A diferenca
normalizada pela soma e proporcional a magnetizacao da superficie.

As duas bobinas de Helmholtz sao alimentadas por um circuito RLC que gera
um campo magnético pulsado. Com uma voltagem de 100 V e pulso de 250 us o

campo gerado chega a 4T.

Espelho

Capacitor

Prisma de
Wollaston

Bobina de Helmholtz

Figura 3.6: Montagem MOKE.

3.2.5 Microscopio eletronico de varredura

O Microscépio eletronico de varredura (MEV) é um microscépio eletronico de
alta resolugao podendo chegar até Inm. Nessa técnica um feixe de elétrons é focado
na amostra e ocorre uma interagao dos elétrons com a amostra. O feixe varre a
amostra formando uma imagem ponto a ponto que é detectada por um detector.

A interacao dos elétrons com a amostra resulta na emissao de elétrons retroes-

palhados, elétrons secundarios, raios-X caracteristicos, raios-X continuos, elétrons
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Auger e luz visivel. No MEV basicamente dois tipos de elétrons sao utilizados para
fazer imagens que sao os elétrons retro-espalhados e os elétrons secundarios.

Os elétrons secundarios originam imagens topograficas e os elétrons retroespa-
lhados originam imagem menos topografica e fornecem contraste de composicao.

O MEV pode ser acoplado ao sistema de EDS que através da emissao dos raios- X
caracteristico, determina a composicao qualitativa e semi quantitativa das amostras.

Foi utilizado o Microscopio Eletronico de Varredura de Alta Resolucao Jeol
100FT do Laboratério Multiusuario de Nanociéncia e Nanotecnologia do Centro
Brasileiro de Pesquisas Fisicas (CBPF) para determinar a estequiometria das amos-

tras.

3.3 Preparacao do dispositivo TAMR

Os dispositivos TAMR sao constituidos de trés camadas, uma camada magnética,
uma camada isolante e uma camada nao magnética, todas sao depositados via sput-
tering em substrato de MgO (figura . A camada magnética é o filme de FePt, a
camada isolante serd de AlO, ou de MgO e a camada metdlica nao magnética é um

filme de Au.

Camada:
Au —> Para Contato
Al-O/MgQ  —> lsolante
FePt —> Mugnches

G - -

Figura 3.7: Esquema do dispositivo.

3.3.1 Elaboracao da barreira tiinel

Para a elaboragao da barreira tinel por sputtering temos um primeiro problema
associado a falta de precisao para realizar o depdsito da ordem de 1 nm, Optamos
entao por fazer o depdsito onde nos forcamos a nao homogeneidade do depdsito, isto
é, depositamos com o substrato parado. Como o alvo esta posicionado assimetri-
camente com relacdo ao substrato, o depédsito tera a forma de uma cunha. Assim
poderemos testar qual a regiao que tera a espessura de barreira ideal. Uma segunda
dificuldade nos depdsitos por sputtering de espessuras inferiores a bnm, é que estes

resultam na formacao de ilhas, portanto um depédsito sem continuidade, mortal para
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as medidas de transporte. Por esta razao apds o deposito da camada isolante, é
feito a litografia dtica na sua superficie. Uma vez com as ilhas micrométricas (cria-
das com a litografia) , a camada de ouro é depositada. Cada uma dessa ilhas serd
testada para verificagdo de quais estdo com a barreira na boa espessura ( que dard
uma resisténcia da ordem ~ 10% Q).

Para depésito da barreira de MgO foi usado um alvo de MgO e para a formagao
da barreira de AlO, foi utilizado um alvo de Al. Depositamos Al metélico e deixamos

oxidar naturalmente.

3.3.2 Litografia a laser

A litografia otica foi feita com a técnica de litografia a laser. Nesse caso a mascara
Gtica é desenhada, pelo Laser (com resolugdo micrométrica), na resina colocada sobre
a amostra. A mascara adequada a nossa estudo foi desenhada usando um arquivo
dxf.

O equipamento usado é o upgl01 da Heidelberg (figura , Laboratorio Mul-
tiusudrio de Nanociéncias e Nanotecnologia (LABNANO/CBPF). O Software de
controle, alinha o substrato e 1é o arquivo .dxf que comanda o deslocamento do

Laser sobre a resina para a elaboracao da mascara desejada

HEIDELBERG

Figura 3.8: Equipamento de litografia a laser utilizado (LABNANO/CBPF).

A amostra é limpa e desumidificada e depois recebe uma camada de resina cha-
mada fotoresiste. O fotoresiste é colocado através de um spin coating, que aplica
uniformemente a resina em toda a superficie da amostra. Nesse processo o resiste
AZ1505 é colocado sobre o substrato, e este é rotacionado com velocidade de 4000
rpm por 60 segundos. Depois a amostra é colocada na placa aquecedora a por 1 min
para substrato de Silicio e 4 min para substrato de MgO promovendo a secagem e
o endurecimento do mesmo.

Quando o laser incide na amostra, de acordo com o padrao enviado, ele enfra-
quece as ligagoes expostas que pode ser reveladas com um revelador (Figura .
O padrao utilizado possui quadrados de 200 um separados a uma distancia de 300

pm.
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—» Amostra
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Figura 3.9: Figura esquematica da litografia.

Depois da amostra revelada é feito depdsito de Au, que preenche as “ilhas”
abertas pelo Laser bem como a superficie da resina. Em seguida é feito o “ lift-off
“ isto é a retirada da resina que ficou. O fotoresiste sai junto com o Au depositado

sobre ela, deixando apenas as “ilhas” micrométricas que contem as tricamadas.

(figura 3.10).

Figura 3.10: (a) Amostra litografada com a tricamda de FePt/Al-O/ Au, (b) amos-
tra litografada vista pelo microscépio.

3.3.3 Contatos

Para medidas de AMR os contatos sao realizados de modo bem simples, pois
as medidas sao feitas na superficie do filme de FePt. Sao feitos pelo método de 4
pontos (dois para as medidas de corrente e dois para a voltagem). Os pontos devem
ser colineares (Figura [3.11]).

A verificagdo desses contatos é feita através de um multimetro de 0,01 Q de
precisao.

Para as medidas de TAMR, o contato é feito entre o ouro e o material magnético.
Para isso um fio de ouro sai da superficie do ouro para o chip e outro fio de ouro da
superficie de FePt (terra) para o chip (Figura [3.12).

Os contatos para medida de TAMR foram realizados na microsoldadora Ther-
mosonic Gold Ball Bonder (Laboratério de Semicondutores (LabSem), PUC-Rio)

. Quando sobre a microsoldadora, a amostra é mantida a 100°C, e a ponta do fio

27



Figura 3.11: Amostra de FePt com contato no chip para medida de AMR.

V- v

|." i+ Contatono chip
g WP L

L\ AIO,/MgO -
Filme FePt Contato na amostra

Substrato MgO

Figura 3.12: Imagem ilustrativa de como ¢ feito o contato para medida de TAMR
em a) visao lateral e em b)visao de cima.

de ouro ¢é fundida antes do contato, formando uma bola. Em seguida, a ponta é
pressionada na amostra e através de um pulso ultrasonico o fio adere a amostra.

A verificagao e andlise das barreiras tuneis obtidas é feita através das curvas IV, e
suas derivadas. As resisténcias esperadas da ordem de 10% 2, nos levam a utilizacao

de nano-amperimetros.

3.4 Medidas de transporte

No PPMS (Physical Properties Measurement System) do Laboratério de Baixas
Temperaturas do Instituto de Fisica, foram feitas as medidas de transporte. O
sistema permite medidas em temperaturas entre 2K-400K, em campos magnéticos
de até 9T.

Este equipamento possui uma bobina supercondutora no interior de um criostato,
onde sao feito as medidas. A amostra pode ser girada de 0° a 360° com relagao a
direcao do campo magnético aplicado, com isso podemos medir a resisténcia em
funcao do angulo que o momento faz com o campo aplicado.

O PPMS nao mede resisténcia alta, pois ele é limitado em corrente. A corrente
minima que ele aplica é de 200 pA. Portanto para amostras com resisténcias superi-

ores a 10* Q, foi acoplado ao PPMS um electrometer. Ele aplica correntes na ordem
de nmA.
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Capitulo 4

Resultados e discussao

4.1 Deposicao dos filmes de FePt

Os filmes foram depositados por magnetron sputtering como descrito no capitulo
anterior. Para identificacao da temperatura de co-deposicao e da estequiometria de
maior coercividade os depésitos foram realizados em substrato de Si.

Inicialmente foram feitos depdsitos em concentracoes proximas a 50%, para iden-
tificar a temperatura da co-deposicao para obtermos a fase ordenada, L1y. Uma vez
determinada a temperatura, procuramos a concentragao de Fe-Pt de maior coerci-
vidade. A etapa seguinte foi a realizacao de depdsitos epitaxiais, isto é, codeposicao
da liga ordenada L1y, na diregao [001], que ¢é a sua direcdo de ficil magnetizagao.
Para isto os depdsitos foram entao realizados em substrato de MgO (100).

No depdsito sobre MgO ,devido ao fato que o substrato é transparente as ra-
diacoes emitidas pelo forno, nao pudemos utilizar o protocolo de depdsito definida
para o depdsito em Si . Tivemos que determinar o novo protocolo para o depdsito
em MgO.

Para co-depositar o filme de FePt calculamos as espessuras a ser depositadas
pela equagao (3.3) porém, o aquecimento do substrato, afeta a taxa de aderéncia no
substrato, das espécies evaporadas e portanto a estequiometria do filme.

Por este motivo, variamos a temperatura e taxa de deposicao. Os demais
parametros de depositos nao foram alterados, isto é, as pressoes de Ar e de vacuo
foram em todos os depésitos de 5,0.10~2 Torr e de 6,0.10® Torr a 1,0.10~7 Torr
respectivamente e o tempo de depdsito foi de 8 min e 20 s. Para depdsito em silicio
foi depositado uma camada buffer de 30 nm de Ta. A tabela [4.1| sao apresentadas
os parametros associados de deposicao dos filmes de FePt em substrato de Silicio.

Na tabela [4.2| sao apresentados os parametros de deposi¢ao dos filmes de FePt
em substrato de MgO. Todas foram depositadas com poténcia 59 W de Fe e de 46
W de Pt, com taxas de deposigao de 0,62 A/s de Fe e de 0,48 A/s de Pt em um
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Tabela 4.1: Informacoes dos depdsitos de FePt em Substrato de Si. Nas colunas
2 e 3 sao colocadas as poténcia sobre os magnetrons de Fe e de Pt utilizadas nos
depositos. Nas colunas 4 e 5 sao apresentadas as taxas para cada elemento. Na
ultima coluna sao listadas as temperaturas nas quais os depdsitos forma realizados.

Amostra Poténcia | Poténcia Taxa Taxa Temperatura (°C)
Fe (W) | Pt (W) | Fe (A/s) | Pt (A/s)
A 40 46 0,42 0,48 300
B 59 46 0,62 0,48 Ambiente
C 59 46 0,62 0,48 400
D 74 46 0,78 0,48 400
E 74 46 0,78 0,48 Ambiente

tempo de 8 min e 20 seg.

Tabela 4.2: Informacgoes dos depédsitos de FePt em Substrato de MgO.

Amostra | Temperatura (°C) | Tratamento térmico (°C)
F 400 600 por 1h
G 700 700 por 1h
H 700 750 por 1h
| 750 Sem tratamento
J 780 Sem tratamento

4.2 Caracterizacao estrutural e estequiométrica

Nosso objetivo é depositar ligas de FePt perto da estequiometria equiatomica,
com isso, depois das amostras depositadas é feita uma analise estequiométrica e
estrutural pela difragao de raio-X. A figura[d.Tmostra os difratogramas das amostras
depositadas em substrato de Si. Com a posicao angular 20 da raia , podemos
determinar os parametros de rede da estrutura e pela figura que relacione esses
parametros com a concentracao de Fe-Pt , podemos determinar a estequiometria do
filme.

Os filmes depositados sobre Si apresentam uma textura do tipo (111) , como
podemos ver nos diagramas de raio X , configuragao 6/20. A posicdo desta raia
depende da composicao quimica dos filmes depositados. Ela se desloca de 41,2° a
41,9° quando a composigao varia de Fess Ptys a Fezo Ptog (célculo pelo parametro de
rede dado pelo DRX) . Entretanto a posigao desta raia permanece praticamente na
mesma posi¢cao quando passamos da fase fcc desordenada para a fase L1y ordenada.

A amostra A estd desordenada e a diregao [111] da liga FePt estd em 41, 2° que
d4 uma estequiometria de 55% de Fe e 45% de Pt. Se a poténcia de depdsito de Fe

aumenta (amostras B-E) vemos que a linha [111] se desloca para angulos maiores,
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Figura 4.1: Difratogramas de raio-X dos filmes de FePt depositados sobre substrato
de Si em diferentes temperaturas e diferentes taxas de deposicao de Fe. (Tabela 4.1)

0 que é coerente com o aumento da quantidade de Fe (4&tomo de Fe é menor que o
de Pt , um aumento de Ferro reduz d e portanto aumenta o angulo de Bragg).

As amostras B e C foram co-depositadas nas mesmas condicoes, mas em tempe-
raturas diferentes; a ambiente e a 400°C' respectivamente . E observamos que
nas amostras co-depositadas em temperatura ambiente (na verdade até 300°C' como
demonstrado pela estequiometria da amostra A) a estequiometria do material cal-
culada (equagao 3.3) e bem préxima da estequiometria do filme preparado, derivada
dos parametros de rede dados pela DRX. Entretanto as amostras co-depositadas em
400°C ha uma perda na quantidade de Fe dentro do filme em relacao a quantidade
calculada. Aumentando a poténcia do Fe (amostra D e E) essa perda de Fe diminui.
Isso ¢é justificado pelo fato de que os atomos de ferro estao com uma maior energia
e com isso ocorre uma maior aderéncia ao substrato.

A tabela apresenta um resumo da estequiometria dos varios filmes prepara-
dos e a sua comparacao com a estequiometria prevista pela aplicacao da equagao
3.3. Para os filmes cujas propriedades de transportes foram analisadas o protocolo
de depdsito escolhido foi o da amostra C (ver , gracas ao depdsito a 400°C a
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composicao quimica corresponde a 45% de Pt e 55% de Fe , o filme apresenta a fase

tetragonal, L1j.

Tabela 4.3: Informacoes das estequiometrias de FePt encontrada.

Quantidade Quantidade .
Amostra de Fe de Pt lel,l ta 2:1(23(11; dge Estrutura
pelo DRX (%) | pelo DRX (%)

A 55 45 47 desordenada
B 64 36 38 desordenada
C 55 45 38 ordenada
D 72 28 32 ordenada
E 67 33 32 desordenada

A priori os filmes de FePt na fase cubica fcc, devem apresentar propriedades
magnéticas mole,enquanto que os que cristalizam na fase tetragonal anisotrépica
devem apresentar propriedades de material magnético duro. Para fazer a correlacao
entre estrutura e propriedades magnéticas nds caracterizamos os processos de mag-
netizagao com medidas magneto ética, MOKE. Na figura 4.2l nos podemos observar
que quando a amostra estd desordenada ela é um magneto mole, nao tem coercivi-
dade, entao ao aplicar o campo magnético e reduzir o campo magnetizante, depois
do material atingir a saturacao, a curva de magnetizacao retorna passando pela ori-
gem, densidade de fluxo (B)=0. Isso pode ser visto na figura a em que mostra
o grafico do sinal magneto-6tico da amostra E que esta desordenada. Na fase orde-
nada tetragonal o FePt é um magneto duro. Nesse caso a variacao da magnetizagao
com o campo apresenta uma histerese. Particularmente a liga ordenada FePt | tem
uma histerese bem acentuada marca de uma forte coercividade [30]. A figura 4.2}
mostra a curva de histerese das amostra C e D que estao ordenadas. Entao pelas
curvas de magnetizagao podemos identificar se a amostra esta ordenada.

O ordenamento da liga de FePt foi alcangado nos depdsitos feitos a 400°C', como
podemos ver na figura pois a amostra depositada até 300°C' (amostra E) esta

desordenada e as amostras depositadas a 400°C' ( Amostras C e D) estao ordenadas.
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Figura 4.2: Grafico de MOKE polar: a) Amostra E, b) Amostra D, ¢) Amostra C

32



Uma vez identificada a concentracao e a temperatura iniciamos o procedimento
para o depdsito epitaxial sobre substrato de MgO. O que nos levou ao protocolo
utilizado para a preparagao da amostra C. A amostra F foi feita seguindo também
esse protocolo e foi visto que a perda de Fe em substrato de MgO ¢é maior e a amostra
nao ordenou e ficou texturizada na dire¢ao (200) ao invés da (002) desejada. Mesmo

ap6s um tratamento térmico de 1h a 600°C, a amostra nao ordenou (figura {4.3)).

2000000

- — FePt_400°c_TTa 1h de 600°%_F
- — FePt 400

MgO

1500000

1000000 it

Intensidade

500000

== FePt (200)

Figura 4.3: Difratograma de raio-X da liga de FePt depositada sobre substrato de
MgO, amostra F. A linha em preto é antes do tratamento térmico e em vermelho
depois do tratamento térmico. (Tabela 4.2)

Como ja discutido anteriormente como o MgQO é transparente a radiagao infraver-
melho, a temperatura no depdsito s6 acontece apds alguns nanémetros de depdsito,
pois essa camada que irda aquecer as camadas subsequentes. Concluimos portanto
que o parametro que precisava ser redefinido era a temperatura. Decidimos entao,
manter as poténcias nos alvos de Fe e Pt bem como o tempo de depésito, pois pelo
DRX a estequiometria é de 52% de Fe e 48% de Pt, e mudamos a temperatura de
depdsito, segundo o protocolo proposto por T. Shima T. e Takahashia Y.K. (2002 e
2003) [25, BI] . Esses autores fizeram co-deposi¢ao em substrato de MgO e observa-
ram que a maior coercividade ocorre na espessura de 10nm e a maior texturizagao
ocorre para temperatura de deposicao de 700°C. Entretanto em 10 nm observagoes
por TEM mostraram que os filmes sao de tipo particulados, s6 a partir de 50 nm que
comeca a ter filmes continuos. Em uma segunda etapa Shima e Takahashi deposi-
taram filmes de espessura fixa, 10 nm, e variaram a temperatura de deposigao. Até
400°C" eles obtiveram a fase desordenada 200. A partir de 450°C' o filme se ordenou
e a maxima texturizagao ocorreu em 700°C' .

Com base nas andlises acima, fizemos uma co-deposicao com os mesmos

parametros de deposicao ja feito na amostra F (4.2)), mas co-depositadas em tem-
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peratura maiores.

A amostra G foi co-depositada a 700°C' , mas ficou na sua fase desordenada.
Depois do tratamento térmico a 700°C' por lhora a amostra comecou a ordenar,
apareceram os picos de estrutura (001) e (003) ao mesmo tempo que uma separagao
entre as raias (h00) e (00h) comegaram a aparecer. A observacao das raias (002) e
(200) tanto quanto a (004) e (400) mostram que a textura estd incompleta. Entao
foi feito a amostra H, co-depositada a 700°C' , mas com tratamento térmico a 750°C'
por lhora. Essa amostra ficou melhor do que a amostra G, mas o pico (200) ainda
estd maior do que o pico (002) (figura . Concluimos que depois que a amostra é
depositada na dire¢ao (200) é dificil conseguir todos os graos ordenados na dire¢ao
(002).

Finalmente foi feita a amostra [ em que a co-deposicao foi feita a temperatura
de 750°C, a amostra texturizou na dire¢ao (002), observamos claramente os picos
(001),(002),(003) e (004). Ainda obtivemos uma contribuigdo pequena do pico (200).
Essa contribuicao pode ser devida a nao homogeneidade do substrato uma vez que
o MgO é transparente a radiacao, com isso ele nao aquece, portanto os primeiros
nanometros de depdsito sao feitos sem aquecimento. Uma vez que uma camada
continua é depositada, ela aquece e as camadas posteriores sao depositadas com
aquecimento.

Usaremos esse protocolo para co-deposicao de FePt em MgO para fabricagao dos
dispositivos AMR e TAMR.

Na figura temos a comparacao dos difratogramas dos depdsitos mostrando

a texturizacao.
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Figura 4.4: Difratogramas de raio-X dos filmes de FePt depositados em substrato de
MgO em diferentes temperaturas, as linhas em vermelho sao as linhas das amostras
depois do tratamento térmico. Todas as amostras com Fesy Ptyg (at.%). (tabelad.2)

Depois de encontrado o protocolo para depésito de FePt em MgO, foi feito um
depdsito com 780°C para ver se aumentava a texturizagao do filme de FePt (amostra
J). Pelo difratograma da amostra J apresentado na figura podemos observar que
essa amostra estd mais texturizada do que a amostra I (figura e apresenta a

mesma estequiometria (FezoPtyg).
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Figura 4.5: Difratograma de raio-X da amostra J do filme de FePt depositado sobre
MgO na fase L1y.(Tabela 4.2)

Foi feito o MEV com EDS das amostras a fim de obter uma imagem topografica
e a estequiometria do material para comparacao da estequiometria obtida pela di-
fracao de raio-X junto com a curva parametro vs % Pt . Na (ﬁgura é a imagem
da superficie do filme feita por microscopia eletronica, MEV. Ela é constituida de

graos da ordem de alguns nanoémetros a 900 nm.

Figura 4.6: Imagem de MEV da amostra I.

A estequiometria das amostras foi calculada a partir do grafico de identificacao
dos elementos. Foi feito EDS na amostra H e na amostra I. Os graficos de identi-
ficagdo dos elementos podem ser observados na figura 4.7

A tabela [1.4] apresenta as estequiometrias obtidas por EDS e por DRX. Na
amostra H constatamos que a diferenca da estequiometria em relacao a observada
na difragao de raio-X foi de 2% e na amostra I a diferenca foi de 3%.

Foram feitas imagens topograficas por AFM das amostras, [ e J co-depositadas a
750°C" e 780°C respectivamente. Como ja observada na imagem MEV, a superficie
do filme da amostra I é constituida de grao da ordem de alguns nanometros a

900nm. Ja a amostra J apresentou graos da ordem de 300 nm a 1 pum. FKEssa
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Figura 4.7: Analise de EDS dos filmes de FePt. a) amostra H, b) amostra .

Tabela 4.4: Estequiometria dos filmes de FePt obtidas por EDS e DRX.

Amostra EDS DRX
H F654Pt46 F652Pt48
1 F€55Pt45 F€52Pt48

alteracao no tamanho de graos se deve ao fato de que a amostra J foi co-depositada
a uma temperatura maior. O aumento da temperatura em filmes de FePt favorece o
aumento do tamanho de graos e consequentemente uma diminui¢ao na coercividade
da amostra. Confirmando assim que o melhor protocolo para deposi¢cao em substrato

de MgO é o da amostra I.

Figura 4.8: a)Topografia por AFM da amostra I, b) Topografia por AFM da amostra
J.

Para verificagao da coercividade do material foi feito MOKE polar na amostra
ordenada sobre substrato Si (amostra C) e na amostra ordenada em MgO (amostra
I). Na figura podemos ver a partir dos graficos magnético-6tico das amostras C
e I, que essas amostras possuem ciclos de histerese com uma coercividade de 1,2 T
(amostra C) e 1,6 T (amostra I) respectivamente.

Podemos ver claramente que a coercividade da amostra depositada em MgO é
maior do que a amostra depositada em Si, isso ocorre porque a amostra I possui
uma forte textura na diregao (002). Tal valor de campo coercitivo de 1.6 T é muito

alta para um filme a base de FePt L1,.
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Figura 4.9: Gréfico de MOKE polar: a)Amostra C, b)Amostra I.

4.3 Analise das propriedades magnéticas

Foi feita analise de MFM da amostra [ (B.=1,6 T), FesoPtys e da amostra J
(B.= 0.4 T) FesyPtys. Para analisar a configuragao dos dominios magnéticos na
superficie do filme, antes de cada analise MFM, foi aplicado um campo magnético
perpendicular a superficie da amostra, nas duas direcoes perpendiculares. Na figura
vemos as configuragoes apds as aplicagoes dos seguintes campos magnético:
+ 0,36 T e -0,36 T na amostra [ e de +4 T e -4 T na amostra J . O filme utilizado
para essas observagoes nao tinha sido submetido a nenhum campo magnético anteri-
ormente. Na analise da amostra com 1.4 T de coercividade quando da aplicacao de
+ 0,36 T e -0,36 T as observacoes MFM revelam um estado magnético constituido
de alternancias preto/branco bastante contrastante, o que indica uma inversao das
direcoes da magnetizacao de uma regiao a outra, isto é a presenca de dominios
magnéticos. A dimensao desses dominios apds a aplicagao de um campo da ordem
+/- 0,36 T é da mesma ordem dos graos revelados por AFM, 0,3 um, e ela forma
uma estrutura em labirinto, ela mesma reminiscente da que caracteriza a topografia
do filme. Pode-se também notar que as duas imagens apos a aplicacao dos campos
positivo e negativo, sao praticamente idénticas. Portanto elas nao foram definidas
pelo campo magnético aplicado, (confirmando a existéncia de uma coercividade su-
perior a 0.4 T), mas j4 estavam previamente presentes antes da aplicacao do mesmo.
Isto nos conduz a imagem de graos monodominios de dire¢oes de magnetizagao al-
ternadas de maneira a minimizar os efeitos do campo desmagnetizante. Segundo o

modelo de Kittel, o raio critico, R, de graos monodominios é dado pela expressao :

36vVAK

R~ ———
qué

(4.1)

onde A é a constante da interacao de troca que nas ligas FePt é da ordem de
13.107'2 J/m ,K é a constante de anisotropia, 8.10% J/m3,e ugMs=1,6 T na tempe-

ratura ambiente no FePt L1y. A partir desses valores o raio critico pode ser avaliado
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a R.~ 0,23 um . Do fato que a estrutura labirintica conduz a uma minimizagao
adicional das interacoes dipolares, a configuracao observada é compativel com a
nossa interpretacao.

Na analise da imagem MFM (ﬁgura da amostra com 0.4 T de coercividade,
a configuracao em dominio observada apds a aplicacao de um campo de 4 T ¢é
de natureza bem diferente. Quando sobre 4 T a magnetizacao deve se saturar,
mas assim que o campo volta a zero o filme é submetido a seu proprio campo
desmagnetizante, igual a sua magnetizacao, portanto , 0.4 T, valor da ordem de
grandeza do seu campo coercivo.

Assim os dominios de magnetizacao inversa devem se nuclear para minimizar o
efeito do campo magnetizante. A estrutura se desenvolve por nucleacao sucessiva .
Logo que o campo desmagnetizante torna-se inferior ao campo coercivo a nucleagao
fica congelada, nao se propaga, dai a estrutura obtida feita de dominios de tamanhos
bem superiores, da ordem de alguns microns. As imagens obtidas apds a aplicacao
de +/- 4 T sdo qualitativamente similares mas quantitativamente diferentes. Na re-
alidade elas sao obtidas a partir de duas configuracoes com diregoes de magnetizagao

opostas.

Figura 4.10: Imagem MFM com aplicacao de campo magnético de +0,36 T, -0,36
Te+4+4T,-4T em filme de FesyPlys, na amostra I (B.=1,6 T), e J(B.= 0,4 T)
respectivamente.
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4.4 Elaboracao da Barreira Tunel

Para determinar o protocolo de depédsito; oxido ideal, espessura ideal, para a pre-
paracao da camada isolante, foram feitas amostras com barreira tinel de AlO, em
filme de Fe depositadas em Si e barreira tiunel de MgO em filme de FePt depositados
em Si . Nosso objetivo é obter resisténcia tinel da ordem de 107 Q. Para barreiras a
base de 6xido de aluminio, usamos alvo de Al metalico e o deixamos oxidando natu-
ralmente para obter AlO,. Devido a dificuldade de determinar espessuras menores
que 5 nm, depositamos, em cunha (substrato sem rodar), nominalmente nas espes-
suras de 1 nm, 2 nm e 3 nm de Al e de 2 nm, 3 nm, 4 nm e 5 nm de MgO. Depois de
depositado a camada isolante foi feito a litografia e o depdsito de 100 nm de Au para
fazer os contatos. Com a litografia criamos “ilhas* de alguns micréometros quadrado
de area, pois nelas teremos uma maior probabilidade ter uma camada continua de
~ 1 nm de éxido.

Na figura sao apresentadas as curvas I-V dos filmes das tricamadas com
AlO,. Com 1 nm e 2 nm de camada isolante temos uma resisténcia 6hmica, portanto,
esta ocorrendo contato entre as camadas metdlicas o que significa que o filme de
oxido depositado nao forma uma camada continua. As curvas com as tricamadas
com 3 nm de espessura nominal, tém resisténcias de 107 Q a 10° Q. Dos graficos com
resisténcia de 10® Q e 10° Q vemos um ponto de inflexdo que seria um méximo na
curva da diferencial de I em funcao de V. Essa inflexao que esta em torno de 40 mV,
estd associado a um méximo de densidade de estados polarizados (vide expressao
2.16), indicando assim a voltagem a ser aplicada na realizacao das medidas TAMR.
Visamos entao depdsito nominal de 3 nm do éxido, que nas superficies de ~ 1 em?

nos darao nas regioes litografadas de ~ alguns microns a espessura ~ Inm.
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Figura 4.11: Curva I-V das amostras com tricamada contendo 1 nm, 2 nm e 3 nm
de espessura nominal de AlQ, e suas resisténcias com variacao de 10?  a 10° Q.
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No caso das tricamadas com barreira de MgO, as amostras com 2 nm e 3 nm
estavam em curto entre as camadas metalicas, a amostra com 4 nm apresentou
resisténcia de 107 2 (ﬁgura ¢ a amostra com 5 nm deu uma resisténcia infinita(
barreira espessa). Portanto a espessura nominal factivel de MgO é a de 4 nm de

espessura.
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Figura 4.12: Curva [-V das amostras com tricamada contendo 2 nm, 3 nm e 4 nm
de espessura nominal de MgO e suas resisténcias com variacao de 10% Q a 107 Q.

Para o término da dissertacao de mestrado, focamos na fabricacao dos dispositi-
vos TAMR com barreira tunel de AlO,, pois este apresentou uma maior resisténcia

na barreira tunel.

4.5 Fabricacao dos dispositivos AMR e TAMR

O dispositivo AMR s6 precisa do depdsito de FePt. A medida é feita na superficie
da amostra pelo método dos 4 pontos. Foram entao feito os contatos na amostra J,
que apresentou a fase L1y com maior texturizacao.

Para o dispositivo de TAMR, foi feito a amostra L, filme de FePt depositada sobre
substrato de MgO com a barreira tinel de AlO, de 4 nm de espessura nominal. O
filme de FePt esta na fase L1y com estequiometria pelo DRX de 52% de Fe e 48%
de Pt (figura[4.13).

A figura[d.14]é apresentada a curvas I-V da amostra L, ela apresentou resisténcia
de 10° ©, sendo esta a que serd usada para a medida de transporte, pois estd com
a resisténcia de barreia tinel.

Da figura vemos que, o depdsito sobre MgO, fez com que, de alguma forma,
a densidade de estados maxima, estd em voltagens mais intensas, superiores a 60
mV, uma vez que, ndo observamos ponto de inflexdo na curva I-V (méaximo da
curva dI/dV), associado ao méximo da densidade de estados e portanto maximo de
TAMR.
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Figura 4.13: Difratograma de raio-X da amostra L de FesoPtys, fase L1, para
TAMR.
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Figura 4.14: Curvas I-V da amostra L, fase L1y, e 4 nm de espessura nominal de
AlO,.

4.6 Medida de transporte

As medidas de AMR e TAMR foram realizadas no PPMS.

As medidas de transporte foram feitas em funcao do angulo entre o campo
magnético aplicado e a corrente de medida (0° a 360°). Em funcdo do campo
magnético aplicado (maximo de 9 T), e a temperaturas entre 10 K e 300 K. A in-
tensidade de corrente aplicada foi de 0,144, gerando voltagem de 0,1V . Lembrando
que o AMR e o TAMR ¢é definido como: W.

Na figura ¢é apresentado a variagao da resisténcia em funcao do angulo entre
o campo magnético aplicado, de 9 T, e a direcao da corrente aplicada, plano da
amostra para a amostra J, L1ly. A direcao de facil magnetizacao é perpendicular ao
plano da amostra. Portanto em teta 0° e 180° temos o campo paralelo ao plano da

amostra e perpendicular a direcao de facil magnetizacao.
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Figura 4.15: Variagao da resisténcia da amostra J, L1y em funcao do angulo entre
o campo magnético, 9 T, e a corrente aplicada na temperatura de 10 K.

A resisténcia varia de maneira periddica em funcao do angulo entre o campo
aplicado e a superficie da amostra. Com maéaximos em 0° e 180° correspondente a
quando o campo,B, é paralelo a superficie da amostra, e no caso de FePt L1, com o
momento,M , perpendicular a superficie, teremos M perpendicular a B. E os minimos
em 90° e 270° quando o campo,B , é perpendicular a superficie da amostra e no caso
do FePt L1y, nessa configuracao, o momento, M, é paralelo a B. Essa periodicidade,
geralmente observada em medidas de transporte significa simplesmente que ela nao
depende de uma inversao da orientacao dos momentos magnéticos . Em geral isto
conduz a uma variacao da resisténcia segunda uma lei em cos? do angulo entre a
dire¢ado do campo aplicado e a direcao da corrente elétrica . A variagao observada
no caso dos filmes de FePt é bem diferente e nos voltaremos a essa discussao na
proxima secgao.

O AMR méximo obtido, dR/R= 2%, esta bem razodvel, estd na ordem de gran-

deza dos valores encontrados na literatura.
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Figura 4.16: Magnetorresisténcia da amostra J a 10 K e a 300 K.

Na figura vemos a magnetorresisténcia da amostra J a 10 K e a 300 K

para teta 0° e 90°. A 10 K a magnetorresisténcia apresenta uma histerese com um
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pequeno campo coercivo e a curva a 300 K nao apresenta histerese. A magnetorre-
sisténcia normalmente aumenta com a reducao do campo, como é o caso das curvas
da figura [4.16] com excec¢ao da curva a 10 K a 0°. Uma possivel causa do aumento
da resisténcia, uma vez que estamos na condigao desfavoravel de M perpendicular
ao campo, é que temos a contribuicao da resisténcia de Lorentz.

A seguir sao apresentados os resultados das medidas de TAMR. Na figura 4.17
é apresentada a variagdo angular com a resisténcia no dispositivo de TAMR . A
medida foi realizada a 100 K e 9 T.

Como pode ser observado na figura os maximos e minimos estao troca-
dos com relagao a curva de AMR vs 6, isto, pois as configuragoes de corrente sao
defasadas de 90°.

Na TAMR em 90° e 270° temos a configuracao desfavoravel do momento, e a
corrente perpendiculares ao campo, enquanto que a 0° e 180°, o momento e a corrente

sao paralelas ao campo.

4970 1 OK

Figura 4.17: Variacao da resisténcia em funcao do angulo entre o campo magnético,
9 T, e a corrente aplicada da amostra L.

O sinal com mais ruidos com relagdo a medida de AMR , se deve ao fato de
temos uma corrente da ordem de microampere, consequéncia da alta resisténcia.

Nas figuras sao apresentadas a magnetorresisténcia em funcao do campo
magnético aplicado, a diferentes temperaturas e paralela e perpendicularmente a
direcao do campo aplicado.

Na figura vemos que na direcao de facil magnetizacao, 0° todas as curvas
apresentam uma forte coercividade. Sendo de 1,6 T na temperatura ambiente. Ve-
mos também uma anomalia, ~ 5 T, nas curvas, na direcao de dificil magnetizacao
e essa anomalia aparece em campos mais baixo na temperatura ambiente. Discuti-

remos sobre isto no capitulo de anélise.
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Figura 4.18: Magnetorresisténcia da amostra L a 10 K, 100 K e a 300 K.

Observa-se também que a magnetorresisténcia na diregao de facil magnetizacao
além da forte histerese é também significativamente superior a da direcao de dificil

magnetizagao.

4.7 Analise qualitativa das medidas de MR, AMR
e TAMR

Os comportamentos observados, em relacao as medidas das propriedades de
transportes (AMR e TAMR ), descritas no paragrafo anterior dependem diretamente
da estrutura eletronica dos diferentes elementos presentes na amostra e de suas in-
teragoes, uma andlise quantitativa requer o conhecimento da estrutura eletronica
da prépria amostra (e nao somente de cada camada que constitua a amostra, in-
dependente uma das outras). Tal andlise vai muito além do objetivo desta tese de
mestrado. Nos propomos a seguir discussoes qualitativas dos resultados obtidos. As
medidas de AMR foram feitas na amostra J, e as de TAMR na amostra L, ambas
com estequiometria FesoPtyg e apresentando a fase L1y, e cujas propriedades es-
truturais foram descritas anteriormente. Primeiramente vamos analisar as medidas

de transporte que concerne a camada metdalica, a Magnetorresisténcia (MR), isto é,
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a variacao da resisténcia em funcao do campo magnético aplicado e a magnetorre-
sisténcia Anisotropica, AMR, que concerne a anisotropia da resisténcia em funcao

da orientagdo do campo magnético com relagao a corrente [32].

4.7.1 Magnetorresisténcia (MR) na camada metdlica

Quando um campo magnético é aplicado na direcao de facil magnetizacao a
resisténcia diminui com o aumento do campo magnético. Este efeito é ilustrado
pelas curvas de MR (Figuras e ). Este fato foi interpretado por Raquet
et al. [32] e par Mihai et al. [33]. Em um campo aplicado e em uma temperatura
finita, a ordem magnética aumenta com a intensidade do campo.

Consequentemente a densidade de magnons diminui e, portanto a difusao elétron-
magnon, leva a uma diminuicao da resistividade. A densidade de magnons é muito
mais importante a alta temperatura. E por isto que a variacao relativa da resisténcia
entre 0 T e 9 T é trés vezes superior a 300 K, onde ela chega a ser 1,4% maior que
a 10 K onde ela nao é 0,5%. Nas figuras apresentando a variacao de MR com um
campo magnético (Fig. observa-se um aumento adicional da resisténcia para
campos proximos ao campo coercitivo ( ~ 4/- 1 T). As regides onde a inversao da
magnetizagao ocorre sao separadas daquelas onde nao foram ainda produzidas por
paredes magnéticas (dos dominios magnéticos). Nessas paredes a configuracao dos
momentos magnéticos é nao colinear o que acarreta uma alteracao na propagacao
dos elétrons, e portanto a uma contribuicao adicional a magnetorresisténcia devida a
essas paredes. A resisténcia aumenta portanto, quando varias paredes sao nucleadas
e diminui no momento onde elas sao aniquiladas.

Mihai e al. [33] mostraram que a densidade de magnons intervém também, nem
que seja minimamente, na anomalia da resisténcia que ocorre em campos aplicados
proximos ao campo coercivo. Um pouco antes da inversao da magnetizacao, o
campo aplicado é antiparalelo a magnetizacao do material, ele trabalha contra a
ordem magnética. Logo que o campo ultrapassa o campo coercivo , é o inverso
que se produz, o campo aplicado contribui para a ordem magnética. Portanto no
primeiro caso, o campo aplicado leva a um aumento da densidade de magnons e,
portanto a um aumento da resistividade, enquanto que no segundo caso, o campo
leva a uma diminuicao da densidade de magnons e, portanto uma diminuicao da

resistividade.

4.7.2 Magnetoresisténcia Anisotrépica (AMR) na camada

metalica

As medidas AMR foram realizadas a 10 K apds a amostra ter sido resfriada, de

300 K a 10 K, com um campo magnético de 9 T (ou -9 T) aplicado. As medidas
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AMR a 10K apresentam uma pequena dissimetria (Fig. [4.16|) que nés atribuimos
ao fato de que o campo magnético nao consegue inverter a magnetizacao de todos
os graos a baixa temperatura (a coercividade de alguns graos é superior a 9 T) . Se
negligenciarmos este efeito secundario, a variacao angular classica da resistividade
se exprime geralmente como uma funcao do angulo teta entre a direcao do campo

aplicado e a da corrente:

Pl9) =Ly (1 - p—L) cos®V) (4.2)
Pl Pl Pl

onde p(V) representa a variagao angular da resistividade, p; é a resistividade
quando o campo magnético é paralelo a direcao da corrente e p, ¢é a resistividade
quando o campo magnético é perpendicular a corrente. Uma observacao qualitativa
(fig. revela imediatamente que a variacao angular obtida experimentalmente
da resisténcia nao segue a lei da variacao em cos? . O que é respeitado na variacao
experimental é a periodicidade da variacao igual a 180°. Na realidade, o parametro
fisico que governa a variagao da resistividade é a magnetizacao e nao o campo
aplicado. A expressao 4.2 supoe de maneira implicita que a magnetizacao esta
sempre paralela a direcao do campo aplicado. A forte anisotropia magnetocristalina
do FePt L1y faz com que essa condi¢ao nao seja satisfeita. Portanto, a variacao da

resistividade deve obedecer a expressao:

) — < — p—L) cos®V (4.3)
P P 4l

A expressao 4.3 é idéntica a 4.2 exceto que o angulo 1, entre o campo e a corrente

foi substituido por ¥ , angulo entre a magnetizacao e a corrente. Nas condigoes
experimentais para as medidas de AMR, as direcoes respectivas da corrente, do
campo aplicado e da magnetizacao sao indicadas na figural4.19, Embora o parametro
¥ nao seja um parametro fisico relevante, ele é importante para a representacao dos
resultados, pois seu valor experimental é conhecido ao contrario do angulo ¥ que
nao ¢ diretamente acessivel. N6s calculamos o valor de ¢ para cada ¢ utilizando a

energia total, Fp :

Er = Kcos*' — M Byy,cos(9 — ') (4.4)

onde o primeiro termo do segundo membro da equagao representa a energia de
anisotropia ( nula quando os momentos estao na diregao de facil magnetizagao (001),
ela mesma perpendicular a superficie do filme figura . O segundo termo re-
presenta a energia Zeeman (9 = 90° quando o campo ¢é aplicado na diregao (001)).
Para cada valor de ¥, o angulo 9’ foi obtido pela minimizacao da energia (eq. 4.4)

utilizando o programa numérico escrito por D.Givord. A variacdo de ¥'(1)) é repre-
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sentado na Fig. [4.20f Pode-se notar que para ¥ = 90°, a magnetizacao se alinha

com o campo, ¥ = 1, que é quando o campo estd na direcao de facil magnetizacao.

foo1]

Figura 4.19: Configuracao experimental para as medidas de AMR. ¥ é o angulo entre
a corrente, I e o campo magnético aplicado, B,y,, ¥ é o angulo entre a corrente e a
magnetizacdo M, a diregao (001) é perpendicular ao plano do filme e é a dire¢ao de
facil magnetizagao.
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Figura 4.20: Angulo de equilibrio da magnetizacao, ¥, em fungao do angulo do
campo magnético, ¥(angulos com relagao a dire¢ao da corrente) quando da realizagao

das medidas de AMR.

Por outro lado, para ¥ = 0° temos que ¢ = £60°. Devido a forte anisotro-
pia do FePt L1, ,a magnetizacao esta ainda longe da direcao do campo aplicado.
Uma descontinuidade de +60° a -60°, ocorre na orientagao dos momentos quando
a direcao do campo, negativa, inicialmente, passa por 0° e depois se torna positivo.
Esse comportamento vem do fato que apenas o modulo da projecao dos momentos
segunda a direcao da anisotropia determina o valor da energia de anisotropia. Isto
é ilustrado na Figura [4.21]

A partir dos valores de 9/ (¥) calculados obtivemos a variagao cos®(¥ (1)) repre-
sentada na Fig. [.22] A variacio de cos?(¥') em fungdo de ¥, muito rdpida em torno
de ¥ = 0° e ¥ = 180°, explica assim o pico caracteristico que aparece para esses
valores de 4.

Nos analisamos a variacao das resisténcias de medidas de AMR, utilizando a

expressao 4.3, e substituindo a resistividade pela resisténcia que lhe é proporcional.

R(W) Ry < RL) 9 0
=—+(1—-—=)cos™ (4.5)
Ry Ry Ry

47



(oot [oot)
]
X i, e, |

Figura 4.21: Esquema ilustrando a mudanca da direcao da magnetizacao quando o
campo magnético aplicado passa na diregdo da corrente elétrica (J = 0° ) quando
da medida de AMR.
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Figura 4.22: Variagio de cos?(¢'(9)) deduzida do modelo descrito.

Quando ¥ = £90°, a magnetizagao se alinha na direcao do campo, podemos ter
o R, experimental quando da aplicacao de um campo de 9 T; 2.284 Q2 a 10 K e 5,50
24 300 K. R porém, ¢ um parametro de anélise, pois mesmo sob 9 T, o campo nao
é capaz de alinhar os momentos na direcao da corrente. A 10 K, o melhor acordo
obtido foi R = 2.08 2. A variacao da resisténcia calculada é comparada com a
variacao experimental na Figura[4.23] O valor da AMR, ((Ry — Ry)/R)), deduzida
desta andlise é de 9.6 %. Este valor importante de AMR, pode estar relacionado a
forte anisotropia magnetocristalina do FePt L1;. Ao mesmo tempo, nosso estudo
ilustra a dificuldade de explorar tal valor de AMR, posto que o AMR experimental,
mesmo sobre um campo de 9 T, chega no maximo a 2%.

Nés analisamos também a variacdo angular da resistividade a 300 K (Figura
4.24] ). Nessa temperatura, a resisténcia é minima para ¢ = 90° e maxima para
¥ = 0°. Nés nao temos meios de analisar e compreender este efeito, nesse momento
nés consideramos este resultado como um fato experimental, impondo R;/R, > 1.
A andlise nos leva a Rj= 5.59 . A esta temperatura, a anisotropia da resisténcia
atinge 2% , é menor de um fator 4-5 com relacdo ao seu valor a 10 K, mas ela

continua sendo ainda importante.
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Figura 4.23: R(V'(¢))medido a 10 K com campo magnético aplicado de 9 T, sobre
um filme de FePt. Pontos pretos : dados experimentais, linha vermelha : curva
calculada (vide texto).
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Figura 4.24: R(9¥)medido a 300 K com campo aplicado de 9T, sobre filme de FePt.
Pontos pretos : dados experimentais, linha vermelha : curva calculada (vide texto).

4.7.3 Magnetoresisténcia (MR) através da barreira isolante

Na configuragao de medidas de TAMR (fig. , com a corrente passando per-
pendicularmente a amostra através da barreira isolante, o aumento da resisténcia, em
campo magnético constante, com a diminuicao da temperatura, ilustra diretamente
um comportamento de transporte dominado pela barreira tinel cuja transparéncia
diminui com a reducao da temperatura. O aumento relativo da resisténcia, da ordem
de 60% entre 250 K e 10 K, é da ordem de grandeza do que é habitualmente ob-
servado. Para uma determinada temperatura, as variacoes da resisténcia em fungao
do campo sao qualitativamente similares qualquer que seja a temperatura entre 10
K e 300 K ( Fig. 4.18). Elas parecem igualmente & variagao da resisténcia metélica
descrita anteriormente. Entre 0 e 9 T, a diminuicao relativa da resisténcia chega a
0.15 % a 300 K, 0.6 % a 100 K e a 2% a 10 K. O forte aumento e a variagao rela-
tiva da resisténcia entre 100 K e 10 K sao remanescente da variagao da resisténcia

nesse intervalo de temperatura e indica também que as variacoes observadas devem
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ser atribuidas ao efeito do campo sob a transparéncia da barreira. Apesar da se-
melhanca qualitativa dos comportamentos sob campo observado entre as medidas
em sistema metalicos e através da barreira isolante , nés concluimos que a fonte
fundamental dos efeitos observados sao diferentes nesses dois casos. Sabemos que a
transparéncia da barreira é fortemente associado ao efeito de correspondéncia entre
estados eletronicos nas camadas metalicas, barreira isolante e camada de contato.
Esta correspondeéncia devera ser revelada pelos calculos de estrutura eletronica que

deverao ser feitos na continuagao desse projeto (tese de doutorado).

4.7.4 Magnetoresisténcia Anisotropica de Tunelamento
(TAMR) através da barreira isolante

Nas medidas de TAMR, a corrente passa perpendicularmente ao plano da ca-
mada. A variacao angular da resisténcia através da barreira se expressa em funcao
do angulo ¥ entre o campo aplicado e a corrente. Diferentemente das condigoes
experimentais quando das medidas de AMR, para 9 = 0°, o campo esta na direcao
de fécil magnetizagao (001) (ver Figura [4.25).

Figura 4.25: Configuracao experimental quando das medidas de TAMR. 9 é o angulo
entre a corrente I e o campo aplicado By, ¥ é o angulo entre a corrente e a
magnetizacao M, a diregao (001) é perpendicular ao plano do filme e é a dire¢ao de
facil magnetizacao.

A expressao da energia que permite obter o angulo ¢ a cada ¥ é dada por:

Er = Ksen*9' — M B,,pcos(¥ — 1) (4.6)

Onde os parametros ja foram previamente identificados. As medidas foram efe-
tuadas a 10 K, 100 K e 300 K e as variagoes angulares da resisténcia foram analisadas
utilizando a relacao (equacao 4.6). Para essas condicoes experimentais, agora é o R
que é conhecido experimentalmente e R, que é um parametro de andlise. A 10K,
o valor de R medido vale 496,5 k() e o valor de R;=491,3 k). A curva calculada
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é comparada a curva experimental na figura A TAMR chega a 1%, é bem
menor que a AMR medida na mesma temperatura. Naturalmente que sem explicar
os valores quantitativos das resisténcias, esse modelo simples consegue descrever de
maneira muito satisfatéria a variacao angular da TAMR. A mesma analise foi apli-
cada para as medidas a 100 K e 300 K (Fig. e . A TAMR chega a 0.28 %
a 100 K e 0.15 % a 300 K.

A TAMR obtida neste estudo é quase de uma ordem de grandeza menor que
a AMR. Este resultado é contrario a predicao de que os valores de TAMR seriam
bem superiores aos da AMR. Estudos suplementares seriam necessarios para per-
mitir identificar se o fraco valor de TAMR pode ser ligado a qualidade da barreira
amorfa em aluminio. Pensamos também na possibilidade de melhorar a barreira
com a melhoria dos parametros de depdsito notadamente a quantidade de oxigénio
presente no plasma (mistura de Ar e Oy) bem como a poténcia de depdsito. E conhe-
cido também da literatura [34] que crescimentos em determinadas diregdes reduzem

vacancias nas barreiras melhorando em muito a qualidade das barreiras

497 000 {0 1 o T i et A T el B ol el o T B S S P i ey B )

496 500 —

R(8)

496 000 —

495 500

Figura 4.26: R(¢) medido a 10K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de FePt/
AlO, /Au em configuracigo TAMR. Pontos pretos : dados experimentais, linha
vermelha : curva calculada (vide texto) .
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Figura 4.27: R(¥) medido a 100 K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de
FePt/ AlO, /Au em configuragio TAMR. Pontos pretos : dados experimentais,
linha vermelha : curva calculada (vide texto)
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Figura 4.28: R(v¥) medido a 300 K sob campo aplicado de 9T, na tricamada de
FePt/AlO,/Au em configuragdo TAMR. Pontos pretos : dados experimentais, linha
vermelha : curva calculada (vide texto).
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Capitulo 5
Conclusoes

O presente trabalho confeccionou o dispositivo de AMR com camada magnética
de FePt e TAMR com a tricamadas de FePt/AlO,/Au, ambos depositados sobre
substrato de MgO via sputtering. Para isso, primeiramente foi feito a caracterizagao
da camada metalica de FePt e da camada isolante de AlO,.

Os filmes de FePt de textura (111) foram depositados no Si(100) e filmes de
textura (001) sobre substrato de MgO. Os filmes foram eventualmente depositados
em temperaturas (de 300°C' a 780°C') e/ou submetidos a tratamento térmico pds-
deposicao (de 600°C' a 750°C') de maneira a desenvolver a ordem entre os atomos
de Fe e de Pt dando origem a estrutura tetragonal do tipo L1y . A composicao
quimica dos filmes foi analisada por EDS e sua morfologia por MEV bem como por
AFM. Suas estruturas cristalograficas foram determinadas por difracao de raios X.
As espessuras foram caracterizadas por reflectometria de raio X, elas variam em
torno de 50 nm.

As observagoes com MFM de filmes previamente submetidos a campos
magnéticos de intensidade de 0.36 T e de 4 T puderam ser analisados considerando
a interagao existente entre as propriedades estruturais e magnéticas. Nas amostras
submetidas a campos de +0.36 T, a estrutura em dominios segue de perto a micro-
estrutura do material, feita de graos mais ou menos alongados, cuja menor dimensao
¢ da ordem de 20 nm e a maior dimensao é aproximadamente 900 nm. Nestas muito
pequenas dimensoes, os graos estao na configuragao magnética chamada de mono-
dominio. Abaixo de uma certa dimensao critica de graos, a energia magnética ganha
apoés a formacao das paredes magnéticas é superior a energia de campo desmagneti-
zante em monodominio. No caso presente nés mostramos que os tamanhos de graos
de FePt correspondia aqueles para os quais um arranjo monodominio era esperado.
No caso dos filmes onde um campo de 4 T foi aplicado, a estrutura em dominios ob-
servada ¢é determinada pela nucleagao de dominios invertidos, que permitem reduzir
a intensidade do campo desmagnetizante.

Os estudos magnéticos em campos pulsados nos permitiram revelar que as ligas
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de estrutura L1, apresentavam sistematicamente uma coercividade significativa. Em
certas ligas nds conseguimos obter valores recordes em termos de campos coercivos
(1,6 T).

Os resultados mais importantes de nosso trabalho concerne as medidas de mag-
netorresisténcia nos filmes de FePt, em particular medidas de AMR e TAMR reali-
zadas pela primeira vez nesse sistema . De acordo com estudos precedentes [33] a
diminuicao da resisténcia de uma camada de FePt observada em campos magnéticos
indo até 9 T estda associada a reducao da difusao elétrons-magnons do fato que o
campo magnético induz um aumento da ordem ferromagnética das ligas.

Préximo ao campo coercivo uma anomalia adicional da magnetorresisténcia ¢é
observada que foi atribuida principalmente a magnetorresisténcia das paredes de
dominio.

As variagoes angulares de resisténcias, AMR e TAMR, apresentam comporta-
mentos qualitativos similares. O periodo da variagao é de 180°, ela é caracterizada
por dois extremos, um arredondado e outro apresentando uma ponta angulosa. Du-
rante as medidas de AMR, o extremo arredondado é observado quando o campo
¢ perpendicular a corrente enquanto que nas medidas de TAMR ele é observado
quando o campo ¢ paralelo a corrente. Esses comportamentos podem ser explicados
se consideramos que os parametros fisicos que governam a variacao da resisténcia
estao na direcao da magnetizacao com relacao a corrente. Em todos os casos, o
ponto anguloso é observado quando o campo é aplicado no plano da camada e arre-
dondado quando o campo é perpendicular ao plano da camada, segunda a direcao
(001) de fécil magnetizacao.

O sinal AMR derivado na camada FePt é importante, chegando a 10% a baixa
temperatura. Tal resultado pode naturalmente ser associado ao forte acoplamento
spin-6rbita associada a presenca dos atomos de platina. Entretanto, ele é dificilmente
exploravel devido ao fato da forte anisotropia magnetocristalina do composto FePt,
haja vista o valor de 2% encontrado. O sinal TAMR observado é ao contrario, muito
fraco. Porém esta é uma pesquisa que esta em seu inicio e o dispositivo TAMR, tem

na qualidade da barreira sua peca fundamental.

5.1 Projetos Futuros

O procedimento que fizemos e o resultado encontrado servem de guia para o que
fazer para melhorar o sinal TAMR. Pensamos na elaboracao de depdsitos de AlO,,
texturado na direcao que tem menor defeito por vacancias. Para determinar esta
condicao pensamos em fazer depdsitos do AlO, e MgQO, a diferentes temperaturas,
taxas de depositos e plasmas com diferentes misturas de Oy. Paralelamente um es-

tudo mais aprofundado desses fendomenos necessitarda do desenvolvimento de calculos
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de estrutura eletronicas do sistema FePt para a andlise do fenomeno de AMR e de
calculo de estrutura eletronica de objetos formados por empilhamento de camadas,
para medidas de TAMR.

Nosso trabalho se insere nos estudos em spintronica. Ja fazem alguns anos que
o fenomeno TAMR apareceu como uma perspectiva promissora para o desenvolvi-
mento de novos dispositivos para a spintronica (facilidade de fabricagao, pois pre-
cisamos de apenas uma camada magnética, diversidade de materiais e forte proba-
bilidade de para ter sinais maiores que a TMR). Com raras excegoes, os valores de
TAMR observados experimentalmente sao inferiores ao que seria esperado. O sis-
tema FePt que acabamos de analisar nao é diferente. Porém é importante continuar
nessa linha para entender quais fatores que estao impedindo a esperada resposta.

A compreensao aprofundada do fenomeno podera abrir o caminho para proce-
dimentos que contornem as dificuldades encontradas atualmente. Por esta razao, a
sequencia desta tese envolve medidas de magnetorresisténcia em outras ligas a base
de FePt , também como novos sistemas , tais como ligas a base de terras raras nas
quais nés esperamos nos beneficiarmos do forte acoplamento spin-orbita inerente
aos elétrons itinerante 5d , bem como materiais antiferromagnéticos que apresen-
tam uma enorme vantagem para aplicagoes, pois nao geram campos magnéticos

“parasitas” no seu entorno.
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