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Resumo

Jungdes tunel com eletrodos ferromagnéticos (Py/AlOx/Co) foram produzidas usando a
técnica de desbastamento i6nico e depositadas sobre condi¢cdes de oxidagdo que garantem baixa
altura da barreira de potencial, baixa assimetria da barreira, forte dependéncia da
magnetorresisténcia tunel com a tensdo aplicada e o tunelamento quantico como mecanismo de
transporte eletronico. As amostras foram produzidas com o objetivo de corroborar um modelo
recentemente publicado e que prevé inversdo da magnetorresisténcia tunel com a tensdo aplicada
devido a baixa altura do potencial da barreira. As medidas de magneto-transporte eletronico
(resisténcia de tunelamento em funcdo do campo magnético aplicado) mostram uma inversao da
magnetorresisténcia tinel com a tensao aplicada para temperatura constante de 77 K. O sistema
(Py/AlOx/Co) ¢ bem conhecido por apresentar magnetorresisténcia positiva onde a altura da
barreira de potencial ¢ geralmente igual ou maior a 2,0 eV (Moodera et al. 1995 e Boeve et al.
2000). Esta inversao ndo foi anteriormente reportada e se deve preferencialmente a baixa altura
do potencial da barreira e a forte dependéncia com a tensdo aplicada. A explicagdo fisica para a
inversao ¢ baseada no fator de coeréncia quantica, D(Ex , V), como previsto por Li et al. (2004a,b)
e Ren et al. (2005) para a regido de tensdo intermediaria. Ajustes as curvas |-V, medidas a
temperatura ambiente, com os modelos de Simmons (1963b,¢), Simmons (1964) e Chow (1965)
mostram valores menores que os reportados anteriormente para a altura do potencial da barreira
(= 1,0 eV) e barreiras com baixa assimetria (= 0,2 eV). Também, as curvas |-V para temperatura
ambiente e baixa temperatura, as curvas I-T para tensdo constante e o crescimento exponencial da
resisténcia de tunelamento em funcdo da espessura efetiva da barreira mostram que o
tunelamento quantico ¢ um mecanismo de transporte eletronico. Este resultado sugere a
possibilidade de constatar o aparecimento de areas efetivas de tunelamento e indicando a
presenca de uma distribuicdo ndo uniforme da corrente de tunelamento. O efeito combinado da
baixa altura da barreira de potencial, da baixa assimetria da barreira, da forte dependéncia da
magnetorresisténcia tunel com a tensao aplicada e do tunelamento quantico como mecanismo de
transporte eletronico possibilitaram ndo somente a inversdo da magnetorresisténcia tinel com a
tensao aplicada, mas também o crescimento exponencial da resisténcia de tunelamento em fungao
da espessura efetiva da barreira.

Palavras-chave: Jungdo, Tunelamento, Transporte Eletronico, Magnetismo, Magnetorresisténcia



Abstract

Tunneling junctions with ferromagnetic electrodes (Py/AlOx/Co) were produced by
magnetron sputtering technique and deposited under oxidation conditions that lead to low
potential barrier height, low asymmetrical barrier, strong tunneling magnetoresistance
dependence with applied bias and quantum tunneling as the charge transport mechanism. The
samples were deposited to verify a recently published model which predicts tunneling
magnetoresistance inversion with applied bias due to low enough potential barrier height.
Electronic transport measurements (tunneling resistance as a function of the applied magnetic
field) show inverse (negative) tunneling magnetoresistance with applied bias at 77 K. Tunneling
junctions of (Py/AlOx/Co) are well known positive magnetoresistance system where the potential
barrier height is usually equal or higher than 2.0 eV (Moodera et al., 1995 e Boeve et al., 2000).
This inverted tunneling magnetoresistance behavior has not been reported before and is due
mainly to the low potential barrier height and the strong bias dependence. The physical
explanation for the inversion is based on the quantum coherence factor, D(Ex , V), following the
Li et al. (2004ab) and Ren et al. (2005) model for intermediate voltage range. Room temperature
I-V curves fitted with both Simmons’ (1963b,c), Simmons’ (1964) and Chow’s (1965) models
showed potential barrier height values (= 1.0 eV), lower than those previously reported, and low
asymmetry of the barrier (= 0.2 eV). Also, |-V curves for room and low temperature, I-T curves
for constant applied bias and the exponential growth of the tunneling resistance as a function of
the effective barrier thickness showed quantum tunneling as the charge transport mechanism.
This result suggests the presence of effective tunneling areas or hot spots, leading to a non-
uniform current distribution. The combined effect of low potential barrier height, low barrier
asymmetry, strong tunneling magnetoresistance dependence with applied bias and quantum
tunneling as the charge transport mechanism allowed not only the tunneling magnetoresistance
inversion with applied bias but also, the exponential growth of the tunneling resistance as a
function of the effective barrier thickness.

Keywords: Junction, Tunneling, Electronic Transport, Magnetism, Magnetoresistance
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Capitulo 1 Introducéo

As primeiras observacdes quantitativas de tunelamento quantico em barreiras de estado
solido (filme ultrafino isolante) foram reportadas por Holm e Meissner (1932), Apud Handy
(1962) e posteriormente elaboradas por Wendt (1941) e Dietrick (1952) Apud Handy (1962).

Com o crescente interesse no estudo de supercondutores, experimentos de tunelamento
serviram para revelar a estrutura eletrénica destes materiais. Assim, Giaever (1960) foi
agraciado com o prémio Nobel de Fisica de 1973 pelo seu trabalho de ““gap” de energia em
supercondutores utilizando juncBes com eletrodos supercondutores e metal normal.

Posteriormente, experiéncias de tunelamento foram utilizadas para o estudo das
densidades de estados (DOS em inglés) usando jungdes com eletrodos de material
supercondutor e metal normal, tal como AI/AIOx/Ag. Através de medidas de condutancia de
tunelamento em funcdo da tensdo aplicada foram encontradas separacOes dos estados de
energia do spin do elétron no aluminio supercondutor na presenca de um campo magnético
aplicado forte (Meservey et al., 1970). Esta separacdo de energia comporta-se como um filtro
de corrente polarizada, onde elétrons com uma particular direcdo de spin tunelam. Desta
forma surge uma nova técnica de pesquisa para o estudo de correntes dependentes de spin.

Tedrow e Meservey (1971), fazendo uso desta técnica de pesquisa em juncBes com
eletrodo supercondutor e ferromagnético, AI/AIOX/FM (FM= Fe, Co, Ni), determinaram o
coeficiente de polarizacdo de spin destes materiais. Baseados nos pressupostos de
conservacdo de spin do elétron durante o tunelamento e da existéncia de dois estados
possiveis para o0 tunelamento, encontraram que a condutancia é dependente do grau de
polarizacdo de spin do eletrodo ferromagnético. Para uma revisao ver Meservey e Tedrow

(1994).
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Pouco tempo depois Julliere (1975) mostrou pela primeira vez o tunelamento quantico
em juncOes de eletrodos ferromagnéticos tais como Fe/Ge/Co. Estas jungdes sdo as chamadas
magnéticas tanel (MTJ em inglés). Julliere estudou a conduténcia em funcdo da orientacéo
relativa da magnetizacdo dos eletrodos para relaciona-la com o grau de polarizacdo destes.
Para maiores detalhes ver sec¢éo 3.1.1.

Para a MTJ, o desafio inicial foi realizar o crescimento bem sucedido de uma barreira
isolante sobre o eletrodo ferromagnético. As primeiras tentativas consistiram na oxidagédo do
eletrodo ferromagnético de baixo para o crescimento de uma barreira magnética (Maekawa e
Gafvert, 1982 e Nowak e Rauluszkiewicz, 1992). Para este tipo de barreira o acoplamento de
troca entre um dos eletrodos e a barreira magnética era responsavel pelos valores baixos de
magnetorresisténcia tanel (TMR em inglés). Ndo obstante, conseguiu-se relacionar pela
primeira vez a curva de M-H com a curva de TMR-H.

Com o descobrimento da magnetorresisténcia gigante (GMR em inglés) em
multicamadas de Fe/Cr (Baibich et al., 1988) e o crescimento de barreiras amorfas de Al,O3
de alta qualidade, a pesquisa em MTJ foi fortemente estimulada. Assim, Moodera et al.
(1995) e Miyazaki e Tezuka (1995) encontraram TMR dependente de spin (efeito de valvula
de spin desacoplado) com valores altos de cerca de 18% a 300 K, abrindo a possibilidade para
aplicacOes tecnoldgicas e o estudo de fendbmenos fisicos.

Posteriormente sistemas que apresentam rigidez magnética (“stiffness’) tais como
acoplamento por troca (““exchange bias™) e estruturas antiferromagnéticas sintéticas foram
acrescentadas junto as MTJs para melhorar a sensibilidade possibilitando seu uso como
sensores e memorias magnéticas. Para estes sistemas foram reportados valores para a TMR de
até 70 % a temperatura ambiente para MTJs com barreiras de Al,O; e CoFeB amorfo para o
eletrodo de cima. Quando se trata de MTJs epitaxiais com barreiras de MgO, o valor de TMR

reportado recentemente é de até 350 % (Parkin e Gallagher, 2006).
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O alto valor para a TMR esta associado ao alto grau de polarizacdo de spin destes
materiais. Na atualidade, MTJs baseados em hemimetais (polarizagéo de spin de 100%) tais
como manganitas e ligas de Heusler estdo sendo pesquisadas para obter valores ainda
maiores.

Portanto, o fendmeno fisico mais estudado em MTJs tem sido o comportamento da
resisténcia de tunelamento com o campo magnético aplicado (TMR). O estudo deste
fendmeno é importante devido ao seu largo uso em dispositivos de eletrbnica de spin
(“‘spintronics™). Assim, MTJs tem tido boa aceitacdo no mercado de discos rigidos (““hard
disk drive) como dispositivos de sensoriamento (cabeca leitora). Por outro lado, foram
incorporadas no mercado de tecnologia de meméria nao volatil “MRAM” (Magnetic Random
Access Memory) onde as MTJs servem tanto como dispositivos de sensoriamento como de
armazenamento (Parkin e Gallagher, 2006).

Este trabalho de tese é motivado pelo estudo de dois fendmenos fisicos presentes em
MTJs. O primeiro deles é a dependéncia da TMR com a tensdo aplicada para barreiras com
baixa altura do potencial. Segundo um modelo publicado recentemente por Li et al. (2004a,b)
e Ren et al. (2005), a TMR é funcdo da altura da barreira de potencial e esta dependéncia pode
levar & inversdo da TMR para barreiras de baixa altura e elétrons de maior massa efetiva. Para
mais detalhes, ver secdo 3.2.4. Para tanto, neste trabalho foram depositadas juncdes tanel
magnéticas sob condicBes de oxidacdo que permitissem realizar experimentalmente este
estudo e corroborar o modelo de Li e Ren.

A verificacdo do tunelamento quantico como mecanismo de transporte eletronico em
MTJs é feito através de diferentes critérios. Para isso, o crescimento exponencial da
resisténcia de tunelamento com a espessura da barreira € uma condigdo necessaria, mas nao
suficiente (Jonsson Akerman et al., 2000). Este € um critério fundamental e o mais dificil de

ser determinado devido a dificuldade de se conhecer o valor real (efetivo) da espessura
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envolvida no processo de tunelamento. Outros critérios para verificacdo de tunelamento sédo
curvas I-V, I-T e a tensdo de rompimento do dielétrico. Assim, o outro fenémeno fisico
abordado neste trabalho é o crescimento exponencial da resisténcia de tunelamento com a
espessura da barreira. Mostramos esta dependéncia a partir dos parametros intrinsecos da
barreira obtidos realizando ajustes as curvas |-V, medidas a temperatura ambiente, com 0s
modelos de Simmons (1963b,c), Simmons (1964) e Chow (1965). Tal comportamento nao foi
anteriormente reportado em MTJs a partir de ajustes as curvas I-V.

Este trabalho de tese esta estruturado em cinco capitulos. No segundo capitulo
abordamos o processo de deposicdo das amostras, modelos usados para 0s ajustes das curvas
I-V e as técnicas experimentais usadas para a caracterizacdo das amostras. O terceiro capitulo
apresenta 0os modelos usados para a descricdo tanto da TMR como sua dependéncia com a
tensdo aplicada. O quarto capitulo apresenta os resultados obtidos, a interpretacdo e a
discussdo. No quinto e ultimo capitulo sdo apresentadas as conclusfes e perspectivas para

futuros trabalhos.
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Capitulo 2: Metodologia experimental

Foram necessarios 20 anos de pesquisa a partir do trabalho reportado por Jullicre
(1975) em MTlJs, para obter TMR dependente de spin com valores altos a temperatura
ambiente, em barreira isolante e com possibilidade de aplicacdes tecnologicas. O desafio foi
basicamente, o crescimento bem sucedido de uma barreira isolante sobre o eletrodo
ferromagnético. Muitos grupos de pesquisa engajados tentaram observar este efeito sem
sucesso.

Este fato historico mostra a importancia do procedimento experimental para a
deposicao e caracterizagao de MTJs de modo a obtermos sucesso. Neste capitulo abordamos o
processo de deposi¢cdo e caracterizacao das amostras. Além disso, também mostraremos os

modelos usados para os ajustes das curvas /-V experimentais.

2.1 Tunelamento quantico em juncéao planar

O tunelamento quantico envolve a passagem de um elétron através de uma barreira de
potencial maior do que sua energia cinética. Este efeito ¢ devido a natureza ondulatéria do
elétron e ocorre em sistemas que apresentam barreiras de dimensdes atdmicas, pois a
probabilidade de tunelamento decai exponencialmente com a espessura da barreira
(Merzbacher, 1998 ¢ Fromhold, 1981).

Sendo assim, se dois eletrodos metéalicos planos de igual fungdo trabalho sdo
separados por um filme fino isolante (jungdo planar) haverd transporte eletronico através do
isolante sempre que:

1. Os elétrons nos eletrodos tiverem energia suficiente para sobrepor a energia

potencial da barreira e fluir através da banda de condug¢do do isolante.
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2. A barreira for fina o suficiente para permitir a passagem dos elétrons através

do efeito tunel.
Neste caso, o “gap” de energia do isolante (g,) ¢ a barreira de potencial (), € a espessura do
isolante (t) ¢ a espessura da barreira. A figura 2.1 mostra uma representacdo esquematica de

um diagrama de energia para uma jungao tunel planar.

A) Banda de Condugao B)
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Figura 2.1: Diagrama de energia para um sistema metal-isolante-metal com tensdo aplicada V=0 (A)e V
# 0 (B). Eletrodos metalicos de igual fungdo trabalho (barreira simétrica).

As condigdes de equilibrio requerem que o topo do “gap” de energia do isolante esteja
acima do nivel de Fermi de ambos eletrodos; desta forma a barreira de potencial impede o
fluxo eletronico entre os eletrodos. No caso de eletrodos magnéticos, o fluxo de elétrons vai
depender também da orientacdo relativa dos momentos magnéticos dos eletrodos
(tunelamento dependente de spin. Ver capitulo 3).

Através do efeito tinel, elétrons préximos ao nivel de Fermi do eletrodo 1 penetram a
barreira (¢) para chegar no eletrodo 2. Quando se trata de eletrodos metélicos separados por
vacuo, a barreira de potencial a ser vencida pelo elétron ¢ a funcdo trabalho do eletrodo

metalico (V).
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O tunelamento quantico comegou a ser estudado intensivamente, tanto tedrica quanto
experimentalmente, na segunda metade do século passado quando o refinamento das técnicas
de deposicdo de filmes finos permitiu a preparacdo de amostras de forma controlada.
Concomitantemente surgiram os primeiros modelos para o tunelamento em sistema metal-
isolante-metal.

A densidade da corrente de tunelamento, considerando o efeito tinel e desprezando

contribuigdes da energia térmica (7 = 0 K), pode ser expressa por (Brinkman et al., 1970 e

Chow, 1965):
J00) =22 5 [ dE, DE) D, (E-eV ) PE 1) ~f (E-eV) ,
2.1)
onde
P(E.) = exp —47”(2m)§sf[(p(x, VY+E,—E, ]5 dx (2.2)

s

representa a probabilidade de tunelamento do elétron através da barreira de potencial ¢(x, V),
Dz (E ) a densidade de estados ocupados para ambos eletrodos (Cima e Baixo,

respectivamente) para um determinado momento transversal K, , /i a constante de Planck, e a
carga do elétron, m a massa do elétron, Er a energia no nivel de Fermi, E, a energia cinética
na dire¢do x, f(E) a fun¢do de distribui¢do de Fermi-Dirac, s; € s, os limites da barreira no
nivel de Fermi ou pontos de retorno cldssicos e V a tensao aplicada.

Mesmo partindo de abordagens diferentes, a maioria dos modelos baseados na
hipotese de que o potencial da barreira varia lentamente num intervalo equivalente ao
comprimento de onda eletronico, utilizam a aproximagdo cldssica de Wentzel-Kramers-

Brillouin (WKB) para calcular a densidade da corrente de tunelamento.
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Coube a Sommerfeld e Bethe (1933), a realizacdo do primeiro estudo tedrico sobre
tunelamento em jun¢do planar com barreira isolante de estado sélido para uma regido de
muito baixa e alta tensdo aplicada com eletrodos de igual fungdo trabalho (barreira simétrica).
Foi encontrado, para J(¥) em fun¢do da tensdo, um comportamento 6hmico e exponencial
para cada regido, respectivamente. O modelo foi posteriormente elaborado por Holm (1951)
para a regido de baixa tensao aplicada. Holm, assim como Sommerfeld e Bethe, aproximou a
barreira de potencial trapezoidal ¢(x,7) por uma barreira retangular média de altura

equivalente o,(”). Nesta regido de baixa tensdo aplicada foi encontrado um comportamento

nao linear (parabdlico) para J(V) em fungdo da tensdo aplicada.

Coube a Fisher e Giaever (1961), a primeira analise quantitativa entre os resultados
teoricos e experimentais usando jungdes de Al/AlOx/Al. Seus resultados estimularam
fortemente a pesquisa experimental. No ano seguinte Knauss e Breslow (1962), determinaram
uma relagdo empirica para a regido de baixa tensdo expressa por:

JO)=B(V +y V), (2.3)
onde B e y representam duas constantes.

O estudo tedrico de Stratton (1962) considera a densidade da corrente de tunelamento
composta principalmente por elétrons proximos ao nivel de Fermi e aproxima a barreira de
potencial com formato arbitrario ¢(x, V) por uma barreira de potencial retangular ¢, com altura
determinada pelo quadrado da média de ¢(x, V). Embora o modelo se limite a uma correlagao
qualitativa com o experimento, devido aos parametros da barreira (altura e espessura) nao
aparecerem de forma explicita, tem o mérito de apresentar pela primeira vez a influéncia da
contribui¢cdo da energia térmica na densidade da corrente de tunelamento.

Simmons (1963b) utiliza o conceito de aproximagdo de altura média introduzido por
Holm para aproximar uma barreira de potencial com formato arbitrario ¢(x, 7) a uma barreira

de potencial de altura média (v), também de formato arbitrario. Assim, ao resolver as
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integrais nas equagdes 2.1-2.2 a densidade da corrente de tunelamento pode ser aplicada a
qualquer tipo de barreira, sendo necessario explicitar posteriormente o formato dessa barreira
para compara-la com os dados experimentais. Esta ¢ a chamada teoria generalizada e ¢ valida
para todas as regides de tensdo aplicada. Esta teoria tem sido amplamente utilizada, pois os
parametros da barreira aparecem de forma explicita e se ajusta satisfatoriamente aos dados
experimentais.

O estudo tedrico de Chow (1963), explora os méritos das aproximac¢des de Holm e
Stratton e aproxima uma barreira de potencial com formato arbitrario ¢(x, V) a uma barreira de
potencial retangular equivalente com altura determinada pela raiz quadrada do valor médio da

barreira de formato arbitrario ¢ (7). Da mesma forma que para o modelo de Simmons, os
r

parametros da barreira para o modelo de Chow aparecem de forma explicita. O modelo ajusta
satisfatoriamente os dados experimentais para eletrodos com igual ou diferente fungdo
trabalho.

Brinkman et al. (1970) utilizaram uma metodologia diferente. Continuaram fazendo
uso da aproximacdo classica WKB e admitiram uma barreira trapezoidal, mas calcularam a
densidade da corrente de tunelamento de forma numérica sem nenhuma das aproximagdes
adotadas por Holm, Stratton, Simmons ou Chow. Num segundo modelo, fora da aproximagao
classica WKB, Brinkman considera que os limites entre os eletrodos metalicos e a barreira sao
extremamente planos. Além disso, fixa condi¢des de contorno nas interfaces as quais sao
necessarias para chegar a uma dependéncia da densidade de corrente de tunelamento com as
DOS dos eletrodos. Esta dependéncia, ainda que de maneira indireta, mostra pela primeira vez
a contribuicdo da DOS sobre o tunelamento. O modelo foi posteriormente elaborado por
Xiang et al. (2002) para sua aplicagdo no estudo de MTJs.

As formulagdes de Simmons (1963b,c), Chow (1963) e Chow (1965) ainda que nao

contemplem a contribuicdo da DOS, permitem uma correlagdo direta da densidade de corrente
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de tunelamento com os resultados experimentais e t€ém sido amplamente usadas no estudo de
MTIJs (Moodera et al., 1995). Geralmente a DOS ¢ tomada como um parametro invariavel,
pois ndo varia muito dentro dos valores experimentais de tensdo aplicada de até 1V. Sendo
assim, ambos os modelos (Simmons e Chow) mostram-se excelentes para o ajuste das curvas

I-V experimentais de amostras com barreira tanto simétrica quanto assimétrica.
2.1.1 Aproximacao de J.G. Simmons

Na aproximac¢do de Simmons (1963b), a densidade da corrente de tunelamento nao
apresenta dependéncia com a DOS dos eletrodos. Por outro lado, a DOS para ambos eletrodos
¢ constante e independe da energia. Esta premissa ¢ valida para energias de até 1 eV e é uma
conseqiiéncia da teoria do elétron livre.

A teoria ndo considera a uniformidade da constante dielétrica na barreira e nem a sua
dependéncia com a temperatura. Efeitos de pouca ou muita oxidagdo da barreira também nao
sdo considerados.

Simmons (1963b), aproxima a barreira de potencial com formato arbitrario ¢(x, V) a
uma barreira de potencial de altura média ¢ (v), também de formato arbitrario. Assim, a

equacdo 2.2 para a probabilidade de tunelamento pode ser expressa por:
1
P(E,)~ exp‘:— AAS(@(V)+E, —E, )2:| : (2.4)
onde

5() =ALSI¢(x, V)dx 2.5)

representa a altura média da barreira de potencial, AS a largura da barreira no nivel de Fermi

(EF), s1 € 57 os limites da barreira no nivel de Fermi ou pontos de retorno classicos ¢ 4 uma
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constante. A equacdo 2.4 ¢ idéntica a equagdo 2.2 para E, = Er , ou seja ¢(v) d4d a mesma
probabilidade de tunelamento no nivel de Fermi que ¢(x, V).
Esta aproximacao ¢ satisfatoria desde que ¢(x,}) seja aproximadamente constante, ou
seja:
1% ]
—[11- PN (2.6)
AS ] o)
Como conseqiiéncia a densidade da corrente de tunelamento (equagao 2.1), segundo a

teoria do Simmons, pode ser expressa por:

N | —

J(V,0)=J, [(; exp{—A(ﬁ } ((z+eV)exp[—A(a+eV)§U , (2.7)

onde
Jo = e/2rh (BAS), (2.8)
A= (4n(2m)"?) AS/h =1.025V "7 AT, (2.9)
p=1, (2.10)

e f representa um fator de corre¢do usualmente tomado como aproximadamente igual a 1.

A equagdo 2.7 tem a vantagem de poder ser aplicada a qualquer tipo de barreira desde
que @ (V)seja conhecida, ou no caso em que a curva J-¥ de uma jungao tinel seja conhecida ¢
possivel determinar @ (v). A equagdo 2.7 pode ser interpretada como uma densidade de

corrente J, aexp[—A(ﬁ” 2] fluindo do eletrodo 1 para o eletrodo 2 e uma densidade de

corrente J, (¢ +eV) exp[— Al + eV)”z] fluindo do eletrodo 2 para o eletrodo 1. Quando V=0,
podemos considerar um estado de equilibrio dindmico, onde uma densidade de corrente de
magnitude J, @ exp[— Ap" 2] flui em ambos sentidos. Ela ¢ valida para temperatura zero e

eletrodos com igual ou diferente funcdo trabalho. Para compara-la com os dados

experimentais ¢ necessario explicitar o formato da barreira de potencial.
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Quando se trata de uma jungdo tinel com eletrodos de igual fungdo trabalho, e
admitindo-se um formato de barreira retangular, a largura da barreira no nivel de Fermi e a
altura média para a regido de tensdo intermedidria (0< V< ¢, , figura 2.2) podem ser expressas
por:

AS=t, (2.11)

(2.12)

o] <
N——

p(V)= ((Po -

l'l[l

.

o

Nivel de Femi 1 l

il
s

€ p—

Nivel de Femi 2

<« | >
Eletrodo 1 Barreira_ Eletrodo 2

Figura 2.2: Diagrama de energia para uma jungéo tinel com eletrodos de igual fungéo trabalho (y) na
regido de tensdo intermediaria.

Portanto, a densidade da corrente de tunelamento para a regido intermediaria, usando

as equagoes 2.7-2.12, pode ser expressa por:

10
2
o0 20 (- Lo | -

t

1
(gpo + %) exp —1.0251‘[(00 + gjz 5 (2.13)

ja em unidades praticas para calculos numéricos onde ¢, [V], t[A]l e V [V].
Quando se trata de uma jung¢ao tunel com eletrodos de diferente fungao trabalho existe

um campo intrinseco através da barreira isolante que nao pode ser desprezado (Simmons,



Capitulo 2: Metodologia experimental 20

1963a). Por exemplo, para uma juncdo de Al/A1,O3/Au com espessura de barreira de 30 A a
magnitude do campo serd de 2,47x10° V/em. Este valor esta proximo ao valor do campo
dielétrico do melhor isolante.

Este campo ¢ o resultado da diferenga de potencial de contato entre os dois eletrodos
de diferente funcdo trabalho (y; e y3). O efeito deste campo é produzir uma barreira de

potencial assimétrica entre os dois eletrodos como se pode observar na figura 2.3.

Banda de Condugao
T . . vﬂ':uw
| \ ]l.
'y - 1
HiRE
Nivel de Fermi 1 Nivel de Femi 2
« { >
Barreira
Fletrado 1 | Eletrodo 2

Banda de Valéncia

Figura 2.3: Diagrama de energia para uma jun¢do tinel com eletrodos de diferente fungéo trabalho para
tensdo aplicada V=0.

Como a barreira de potencial é assimétrica, a densidade da corrente de tunelamento ¢é
uma fun¢do da polaridade da tensdo aplicada sobre a jungdo tinel (Simmons, 1963c). Assim,
quando a corrente liquida flui do eletrodo 1 para o eletrodo 2 (eletrodo 2 estd polarizado
positivamente com respeito ao eletrodo 1), é chamada de corrente na direcdo reversa.
Admitindo-se um formato de barreira trapezoidal, a largura da barreira no nivel de Fermi e a
altura média para a regido de tensdo intermedidria (0< V< ¢,) podem ser expressas por:

AS =t , (2.14)

(V) =(p, +p,—eV)/2 . (2.15)



Capitulo 2: Metodologia experimental 21

Portanto, a densidade da corrente de tunelamento na direcdo reversa, usando as

equagdes 2.7 - 2.10 e 2.14 - 2.15 pode ser expressa por:

3.6537x1010J

1
Jlaz(V’O):[ e ((0,+¢)2-V)exp[-0.7244t(¢)1+(02-V)2:|-

(¢71+¢2+V)exp -0.7244t(¢1+¢72+V);}) 5 (2.16)

j& em unidades praticas para calculos numéricos onde ¢, e ¢, representam a altura da barreira
de potencial nas interfaces eletrodo/barreira para o eletrodo 1 e o eletrodo 2, respectivamente.
E bom ressaltar que a equagio 2.16 é igual a equagdo 2.13 quando ¢, = ¢, .

As equagdes 2.13 e 2.16 podem ser estendidas para temperatura diferente de zero, de
modo que a densidade da corrente de tunelamento reflete a contribui¢do da energia térmica.
Simmons (1964), considerando apenas os elétrons em niveis de energia préximos ao nivel de
Fermi, mostrou que as equagdes para juncdes tinel com barreiras simétricas e assimétricas

para temperatura diferente de zero podem ser expressas por:

10 5
2
J(V:D: 62X—10 ¢)0 - K exp _1025 t ¢0 - K -
2 2 2

[—

-9.2 12
2
((oo + %) exp |-1025 t((oo + gj 1+ 3x107e” T7 ) (2.17)

(-2

3.6537x1010 1
J1_>2(V,T)={t—2} [(¢1 +,-V) expl:-0.7244 t (o, +o,- V)z}-

9 252
((01+¢)2+V)exp[-0.7244t((pl+(p2+V);}j 1 + 6x 10777 , (2.18)
(¢1 +@,-V )
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respectivamente. 7 representa a temperatura em [K]. Observe-se que a componente térmica da

4 . 2 2 ~ :
corrente € proporcional a #” e 7 e que aumenta com a tensao aplicada.

2.1.2 Aproximacao de C.K. Chow

Na aproximac¢do de Chow (1963), como na aproximacdo de Simmons (1963b) (ver
secdo 2.1.1), a densidade da corrente de tunelamento ndo apresenta dependéncia com a DOS
dos eletrodos. Também, a DOS para ambos os eletrodos € constante ¢ independe da energia.

A teoria ndo considera a uniformidade da constante dielétrica na barreira e nem a sua
dependéncia com a temperatura. Efeitos de pouca ou muita oxidacdo da barreira ndo sao
considerados.

Chow aproxima uma barreira de potencial com formato arbitrario ¢(x,») a uma

barreira de potencial retangular equivalente (¢ (¥)) com altura determinada pela raiz
r

quadrada do valor médio da barreira de formato arbitrario. Assim, a equacdo 2.2 para a

probabilidade de tunelamento pode ser expressa por:
1
P(E,) zexp[—AAS(a(VHEF -E, )z} : (2.19)

onde

2
5y

1 u
o.(V)=|— x, V) |2dx| , 2.20
%,V AS!M( )] (2.20)
representa a barreira de potencial retangular equivalente, AS a largura da barreira no nivel de

Fermi (Er), A € uma constante dada pela equagdo 2.9, s; € s, os limites da barreira no nivel de

Fermi ou pontos de retorno classicos e E, a energia cinética na dire¢do x. A equacdo 2.19 ¢
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igual a equacdo 2.2 para E, = Er_ou seja, ¢,.(/) da a mesma probabilidade de tunelamento no

nivel de Fermi que ¢(x, V).
Como conseqiiéncia, a densidade da corrente de tunelamento (equagdo 2.1) segundo a

teoria de Chow pode ser expressa por:

3e(2m)”’

J(V,0)=
V-0 Ah’AS?

((ﬁ, exp{— ANS 32 } - (o, +eV)exp{— ArS (@, +eV)§D . 2.21)

Observa-se que a equagao 2.21 tem a mesma forma que o resultado encontrado por
Simmons (1963b) (equacao 2.7). A diferenca entre ambos os modelos ¢ dada pela

aproximagao na altura da barreira de potencial. A aproximagdo usada por Simmons (g (V)) €

dada pela equagdo 2.5 e a usada por Chow (¢ (7)) ¢ dada pela equagdo 2.20.
r

Assim como o resultado encontrado por Simmons, a equagdo 2.21 tem a vantagem de

poder ser aplicada em qualquer tipo de barreira, desde que ¢ (V) seja conhecida, ou no caso
r

em que a curva J-¥ de uma jung¢do tinel seja conhecida, de onde ¢ possivel determinar g,.().

Esta equacdo ¢ valida para temperatura zero e eletrodos com igual ou diferente fungao
trabalho, e para compara-la com os dados experimentais ¢ necessario explicitar o formato da
barreira de potencial.

Quando se trata de uma juncao tinel com eletrodos de igual fung¢do trabalho (barreira
simétrica), e admitindo-se um formato de barreira retangular, a largura da barreira no nivel de
Fermi e a altura equivalente para a regido de tensdo intermedidria (0< V< ¢, ) podem ser
expressas por:

AS=t, (2.22)

2

_ 3
o= 2o - (- V| < V1| (2.23)

\S[O8}
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Portanto, a densidade da corrente de tunelamento para a regido intermedidria, segundo o

modelo de Chow (1965), e usando as equagdes 2.21 - 2.23 pode ser expressa por:

10 |
J(V,T)= [w} [(7), exp { 1025 ¢ (, )2} -
t

(@, +V) exp {-1.025t(g5, +V)é} j(l + { 3"1(’%& D : (2.24)
j4 em unidades praticas para calculos numéricos, e considerando a contribuicdo da energia
térmica, cujas unidades de medidas sdo ¢, [V], ¢t [A], V [V] e T [K]. Observa-se que a
componente térmica da corrente ¢ proporcional a t?eT?e que aumenta com a tensao
aplicada.

Quando se trata de uma jun¢do tinel com eletrodos de diferentes fungdes trabalho
(barreira assimétrica) e admitindo-se um formato de barreira trapezoidal, a largura da barreira
no nivel de Fermi e a altura equivalente para a regido de tensdo intermediaria (0< V< ¢>)

podem SCT eXpressas por:

AS =1t , (2.25)
0,,(V) = gﬁq) (@, -V )3} x[p—p,+V ] } . (2.26)

Portanto, a densidade da corrente de tunelamento na dire¢do reversa (eletrodo 2 polarizado
positivamente com respeito ao eletrodo 1), segundo o modelo de Chow e usando as equagdes

2.21 e 2.25 - 2.26 pode ser expressa por:

92484 x 10’ 1
Jon(VT) = (f—zl (am exp { 1025¢( 5 ) } i

1 9.2 2
(7,.+7)exp {—1.025t(¢7m+V)2}J I+ [M] , (2.27)
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ja em unidades praticas onde ¢; e @, representam a altura da barreira de potencial nas
interfaces eletrodo/barreira para o eletrodo 1 e o eletrodo 2, respectivamente. E bom ressaltar

que a equagao 2.27 ¢ igual a equagdo 2.24 quando ¢; =@, .

2. 2 Deposicdo das amostras

As amostras foram produzidas a partir do desbaste i6nico de materiais puros usando a
técnica de deposicdo por vapor fisico (PVD em inglés), chamada de “sputtering”, sobre
substrato de vidro ou silicio monocristalino (Si). As amostras foram confeccionadas tanto no
Laboratorio de Filmes Finos (LFF) da UFRGS como no Laboratério de Magnetismo e

Materiais Magnéticos (LMMM) da UFSM.

2.2.1 Técnica de deposicao

Uma descarga elétrica do tipo que ocorre num sistema de desbastamento i6nico ¢
basicamente um gas parcialmente ionizado com caracteristicas macroscopicas elétricas
neutras, constituidas de elementos neutros (d&tomos e moléculas), elétrons e ions. O principal
objetivo da descarga elétrica ¢ fornecer os ions que produzem o desbaste no alvo. Assim, as
propriedades da descarga influenciam tanto o processo de deposi¢do como as propriedades do
filme depositado.

A descarga elétrica em sistemas de desbastamento i6nico, também conhecida como
“glow discharge” devido a emissdo de luz, produto do relaxamento dos atomos excitados no
impacto com elétrons, pode ser gerada e mantida por campos elétricos continuos, alternados e

pulsantes.
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O desbastamento i6nico ¢ uma das mais importantes técnicas para deposicao de filmes
finos baseada num processo puramente fisico. Este método de deposicdo consiste em
transferir de forma controlada atomos e/ou moléculas desbastados a partir de uma fonte (alvo)
para um substrato onde a formagio e crescimento do filme acontecem atomicamente. Atomos
e/ou moléculas sdo ejetados da superficie do alvo através das colisdes de ions gasosos que
provém da descarga elétrica de um gés, usualmente inerte (argonio), a baixa pressao.

A figura 2.4 mostra um esquema simplificado de um sistema de desbastamento i6nico.
A camara, geralmente preenchida com argénio (Ar), junto com o substrato, porta-substrato e

obturador ( “shutter”’) constituem o anodo.

Motor

Baratron
Camara

v
~

/

Porta-substrato
Substrato

Canhao

Maor

Cilindro de O2 T Cilindro de Ar
Controlador de Fluxo

Figura 2.4: Esquema simplificado de um sistema de desbastamento idnico. Nao ¢ mostrado o sistema de
bombeamento.
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O alvo inserido no canhdo de desbaste forma parte do catodo e ¢ ligado a alta tensao
para produzir e manter a ionizagdo. Chapman (1980) apresenta informagdo detalhada sobre a
técnica de deposicdo de filmes finos. Cruz de Gracia (1999)', apresenta variantes desta
técnica sendo pesquisadas.

Os diferentes processos (variantes) para desbastamento i0nico, tais como corrente
direta (DC), corrente alternada em alta freqiiéncia (RF), etching, magnetron, DC “bias” e
reativo, junto com a disponibilidade de alvos e gases de alto teor de pureza, estenderam a
aplicabilidade da técnica para areas onde sdo necessarios o controle preciso da estequiometria
e uma boa adesdo ao substrato, como magnetismo ¢ microeletronica, além das conhecidas
aplicagdes tribocorrosivas, opto-eletronicas, eletronicas e discos de memoria otica.

Foram utilizados dois sistemas de desbastamento i6nico para a deposicdo das
amostras. Os sistemas BAS 450PM do LFF da UFRGS e BAK 600 do LMMM da UFSM sao

mostrados nas figuras 2.5A e C respectivamente. Ambos os sistemas possuem bombas de

"' | L

e

TR

S
'_

Figura 2.5: Sistema de deposigdo BAS 450PM do LFF da UFRGS (A) e BAK 600 do LMMM da UFSM
(C). Canhao para desbaste i6nico durante operacgio (B).

véacuo capazes de atingir na cAmara pressdes de base de até 1x107 mbar para a deposigdo de

filmes ultrapuros, canhdes para desbaste’ de alvos com didmetros de 51 mm (figura 2.5B)

! Cruz De gracia, E. S. Desbastamento idnico. Porto Alegre. Instituto de Fisica— UFRGS, 1999.
? Fabricantes: Gera Mecanica Fina Ltda. Modelo Unico. Aja international. Modelo: A320.
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sendo alimentados por fontes de alta tensdo DC> ¢ RE*, sistema para controle de fluxo® de gas
na faixa de 0 até 120 sccm.

Os canhdes para desbaste utilizam um conjunto de imas chamado de sistema
magnetron para aumentar a taxa de deposi¢ao, diminuir a temperatura no substrato e diminuir
a pressdo de deposicdo. A figura 2.6 mostra as linhas de campo para as diferentes
configuracdes de imas. Para cada configuracdo, o filme depositado tera determinadas
caracteristicas e propriedades. Na maioria das vezes, neste trabalho de tese, as amostras foram
depositadas usando a configuragdo nao balanceada (CNB). Esta configuragdo fornece a maior
taxa de deposi¢do, filmes com as melhores caracteristicas de uniformidade além de filmes
densos com excelente adesdo. Os imas sdo feitos de uma liga de Nd,Fe 4B e possuem uma

Alvo Magnético

2207 //_//f_
S5 775555
S R
- KRR
Configuracao
Magnética

Linhas de Campo

\-7//////”////__//_///// ,/////A/N\‘

R

Imas R
N s s il
I 23222020202 2424 25262522
%% Configuragéo 1
Ferro Nao Balanceada - = bligTeeo

Nao Magnética

A\

Cobre ¥

7 (
,- Configuracao = > i
Agua Quase Balanceada Configuracao

Balanceada

Figura 2.6: Linhas de campo para a configuragdo ndo balanceada (CNB), magnética (CM), ndo
magnética (CNM), balanceada (CB) e quase balanceada (CQB).

? Fabricante: Advanced Energy Inc. Modelo: MDX 500
* Fabricante: RF Power Products (RFPP). Modelo: RE-5S
> Fabricante: MKS Instruments Inc. Modelo 1179A
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temperatura de Curie (7c = 393 K) adquiridos em comércio especializado. As amostras foram
depositadas, em sua maioria, a partir de alvos macicos de alto teor de pureza (99.99%)
produzidos pela firma Balzers Inc. Alvos sinterizados a frio a partir de pds-puros (99.99%)
produzidos pela firma Goodfellow Inc, foram confeccionados utilizando uma matriz e

exercendo uma pressao de 40 t durante 10 min (figura 2.7).

.

-
>
>
IS
-
.
.
.
.

Figura 2.7: Sistema para confecgéo de alvos sinterizados a frio a partir de poés-puros. A matriz ¢ feita de
aco (Villares, VC 131) e temperada HRC-54—56.

A tabela 2.1 organiza os dados para a configuragdo dos imas, tipo de alvo e tipo de

material.



Capitulo 2: Metodologia experimental 30

Tabela 2.1: Relagdo dos alvos para desbaste. O gés utilizado para a descarga elétrica foi Ar com alto teor
de pureza (99.99%). PM significa “planar magnetron” (Chapman, 1980).

Ta Nig1F619 Al Co Cu Fe SiOz C050F65()

Macigo N N N N N N

Sinterizado N N

Configuragio CNB CNB CNB CNB CNB CM PM CM

2.2.2  Calibracdo da taxa de deposicéo

A espessura dos filmes (¢) € controlada através do tempo (z;) de exposicao do substrato
a descarga elétrica. Determinar a taxa de deposicdo ¢ um elemento importante para a
reprodutibilidade das amostras. Se mantivermos os pardmetros de deposi¢do, tais como fluxo
de gas, pressdo, distancia alvo-substrato e poténcia (ou corrente) aplicada, a taxa de deposi¢ao
sera constante.

Para obter a taxa de deposi¢cdo dos materiais, foram depositadas camadas cujas
espessuras foram determinadas através da técnica de refletometria de raios X. Para maiores
detalhes sobre a técnica ver secdo 2.3.1. A figura 2.14 na se¢do 2.3.1, mostra trés curvas de
refletividade de raios X para camadas de Fe depositadas sobre Si e determinadas utilizando
um difratometro Philips modelo “X Pert MRD” na geometria 6-20 usando radiagdo Cu-Kao.
Medidas de refletividade de raios X também foram realizadas com o difratdmetro Shimadzu
do LMMM da UFSM.

A partir da indexagdo das franjas de Kiessig, relativas a interferéncia construtiva das
ondas refletidas nas superficies ar-Fe e Fe-Si, podemos construir para cada curva de

refletividade um gréfico de sen’® 0, — [(n; + An)* A%/ 4, (equagdo 2.29. Secdo 2.3.1) tal como
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apresentado na figura 2.8. A partir da inclinacio da reta obtida (1/¢%) é possivel determinar a
espessura do filme.

Quando determinada a espessura para quatro filmes depositados com diferentes
tempos de exposi¢do podemos construir um grafico da espessura em fungdo do tempo de
exposicdo dos substratos a descarga elétrica. A inclinacdo deste grafico fornece a taxa de
deposicdo desde que mantidas as condigdes do processo. Este procedimento de calibragao ¢
repetido para todos os materiais utilizados neste trabalho, e recalibra¢des sdo necessarias tanto
para a confec¢do de um novo alvo, como quando o alvo apresenta desgaste na superficie ou ha

mudanga de algum pardmetro de deposigao.

0.0020 T | T | T | T
Sen’ 0
cn o, | Y=5.0478E4 + 3.68307E-5 X i
0 2C= 5.0478E4
0.0016 —

t =165 A

0.0012

0.0008

0.0004 |- —

L | L | L | L |
0 10 20 30 40

N23*/4 (A)

Figura 2.8: Forma geral da lei de Bragg sendo utilizada para a determinago da espessura de uma camada
de Nig Feg (Permalloy (Py)). Dados coletados no difratdmetro Shimadzu.

A tabela 2.2 organiza a taxa de deposicdo para cada material e seus respectivos

parametros de deposicao.
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Tabela 2.2: Taxas e pardmetros de deposi¢do. Distancia alvo-substrato para o Fe e SiO, é de 76 mm e 92
mm, respectivamente. Para todos os outros 50 mm.

Ta Ni81F619 Al Co Cu Fe Si02 C050F65()

Taxa de Deposicdo (A/s) 1.40 0.65 2.17 065 130 026 1.16 0.04

Fluxo de Ar (sccm) 18 18 18 18 19 22 22 18

Pressdo de Ar (10~ mbar) 4.0 4.0 4.0 4.0 4.0 8.0 8.0 4.0

Corrente DC (mA) 50 50 25

Poténcia RF (W) 30 30 80 100 60

2.2.3  Producédo das amostras

Foram produzidos dois tipos diferentes de sistemas de amostras. O primeiro foi o
sistema de multicamada depositada na BAS 450PM. O segundo sistema foi a MTJ depositada
tanto na BAS 450PM como na BAK 600.

As multicamadas de SiO,/Fe foram depositadas em substrato de Si crescido na
orientacdo cristalografica (111). O substrato de Si (111) foi oxidado termicamente no
laboratério de Microeletronica deste Instituto com o intuito de crescer um isolante elétrico
SiO, (4000 A). Desta forma, o substrato ndo influencia as caracteristicas de transporte da
amostra depositada. Entretanto, o objetivo principal deste sistema foi a caracteriza¢ao
estrutural para a determinagdo dos parametros de deposi¢do necessarios para obter
tunelamento dependente de spin (SDT) em MT]J.

As multicamadas foram depositadas na ordem SiO,/Fe sendo que, para evitar a
oxidagdo do Fe da ultima bicamada, acrescentou-se um “cap layer” de SiO,.

Esquematicamente pode-se representar o sistema de multicamada produzida como:
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A. Si/Si0,(4000)/[Si02(41)/Fe(20)]...x 8 /Si0,(41)

B. Si/S10,(4000)/[Si02(41)/Fe(25)]...x 8 /Si0,(41)

C. Si/S10,(4000)/[Fe(50)/Si0,(25)/Fe(250)...N=5 /Si0,(25)
onde todos os valores de espessura aparecem em angstrom (A). E bom ressaltar que foram
produzidas amostras-teste até¢ acertarmos os valores ideais de espessura que aparecem em A,
B e C para o sucesso da pesquisa. Tanto em A como em B foram depositadas oito bicamadas
de SiO; /Fe a diferentes temperaturas (300; 400; 450 e 500 K). Para C, N significa o nimero
de vezes ou periodo que a tricamada foi repetida. O periodo foi baixo para controlar o
crescimento da rugosidade nas amostras.

Observa-se que o conjunto A e B define amostras magnéticas com coercividade
constante ja que as espessuras das camadas de Fe sdo iguais. Para C, ¢ definida uma
coercividade diferente em virtude do Fe possuir espessuras diferentes. Amostras magnéticas
com coercividades diferentes sdo importantes para o aparecimento do efeito de tunelamento
dependente de spin. Através de campos coercivos diferentes € possivel controlar o
alinhamento dos momentos magnéticos para produzir regides magnéticas diferentes. Estes sdao
os chamados sistemas de valvula de spin ndo acoplados.

Assim como na produgdo de multicamadas, a producao de MTJs consiste na deposicao
sucessiva de filmes finos de diferentes materiais e espessuras. Para garantir o isolamento
elétrico da MTJ desta vez foi usado substrato de vidro® para seu crescimento. O tamanho do
substrato (largura e comprimento) foi escolhido de maneira que, para uma distancia alvo-
substrato de 50mm, o filme depositado seja uniforme em toda a regido do substrato.

As MTJs, assim como as multicamadas, devem ser produzidas com um formato

especifico, de modo a ter possibilidade de realizar medidas de transporte eletronico e

6 Marca Knitel Glaser com dimensdes (24x50)mm>.



Capitulo 2: Metodologia experimental 34

magneto-transporte na configuracdo de corrente perpendicular ao plano (CPP). Assim, a
corrente flui do primeiro eletrodo através da barreira isolante para o segundo eletrodo.

A figura 2.9 mostra as mascaras de sombreamento empregadas para a formatacao das
MT]Js. Para cada amostra é possivel produzir um total de 16 jungdes sobre a mesma laminula
em igual condicdo de deposi¢do. Mesmo assim, as 16 jungdes ndo sdo elétrica nem
magneticamente iguais.

Em MTJ o numero elevado de jungdes para uma mesma amostra explica-se pelo fato
da existéncia de uma estatistica de deposi¢io, pois a barreira isolante ¢ um filme fino (= 20 A)

abrindo a possibilidade de curto circuito entre os eletrodos devido a rugosidade.

A) B) C)

N
\C) D 3 —
o\a@) — O
o S — —
S S
Esp0,200,|, w e S 3 =
1 ! A M-
: N 6,02
4,000 & 2 :
, 0

Figura 2.9: Mascaras de sombreamento feitas de Cu para a formatagdo das MTJs. O eletrodo de baixo é
depositado com a mascara (A), a barreira isolante com (B) ¢ o eletrodo de cima com (C). Todos os
valores em milimetros. Cada jungdo planar possui uma area geométrica para tunelamento de 4x10™ cm® e
¢ definida pela superposi¢ao dos eletrodos.

Esquematicamente pode-se representar o sistema de MTJs produzidas como:
D. (BAS 450PM) Ta(98)/Fe(433)/TM/Si0,(100)/TM/CosoFeso(402)/Cu(100)
E. (BAK 600) Ta(98)/Py(474)/A1(4)/TM/A1(16) + O(X)/TAM//Co(420)/

Cu(100)
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onde todos os valores de espessura aparecem em A, X representa o tempo de oxidagdo do Al
metalico (30; 45; 60; 75 e 90 s), TM representa troca de mascara ¢ TAM representa troca de
alvo e mascara. Todos os materiais foram depositados a temperatura ambiente. Da mesma
forma que para as multicamadas, foram feitas amostras-teste até acertarmos os valores de
espessura que aparecem em D e E. Especificamente, houve grande produgido de amostras-teste
para realizarmos os ajustes do valor de espessura da barreira e as propriedades magnéticas
(campo coercivo diferente). Assim que todos os parametros de deposi¢do foram acertados,
foram produzidas as amostras necessarias para a caracterizagdo das propriedades de transporte
eletrénico e magneto-transporte.

A mascara representada na figura 2.9A foi utilizada para depositar o “buffer” de Ta e
o eletrodo de baixo (Fe ou Py), a barreira (SiO, ou Al oxidado) foi depositada utilizando a
mascara representada na figura 2.9B e o eletrodo de cima (CosoFesp ou Co) foi depositado
utilizando a mascara representada na figura 2.9C. Um “cap layer” de Cu foi depositado sobre
o eletrodo de cima para facilitar o contato elétrico entre os eletrodos e os equipamentos de
medida. As trocas de mascaras e alvos foram efetuadas em atmosfera ambiente.

Uma camada de Ta foi colocada a fim de melhorar a qualidade estrutural e as
propriedades magnéticas do filme a depositar (texturizar) na dire¢do do crescimento
(Guillemaud et al. 1996). A tensdao superficial do Ta permite molhar o substrato de vidro
(Campbell, 1997).

A figura 2.10A € uma representagdo esquematica de uma MTJ planar. A figura 2.10B
mostra uma imagem de duas jungdes tunel planar obtida através de um microscopio eletronico

de varredura (MEV, 10 keV de energia).
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A)

/ Eletrodo de Cima R
Barrelra
Eletrodo de Baixo

Figura 2.10: Representagdo esquematica de uma MTJ planar (A) e analise de MEV (X16) para duas
MTIS (B).

A barreira para as MTJs especificadas em D foram produzidas a partir do desbaste de
um alvo maci¢o de 6xido puro (SiO;). Por outro lado, em E a barreira foi produzida pela
oxidagdo de um filme metéalico ultrafino de Al exposto a uma descarga elétrica DC em
atmosfera de oxigénio (O;). O processo de oxidacao se dé através das seguintes etapas:

1. Em atmosfera de Ar um filme metalico de Al ¢ depositado segundo os parametros

especificados na tabela 2.2;

2. Todo o Ar na camara ¢ evacuado até atingir a pressao de base;

3. A camara de deposicao ¢ isolada da bomba de alto vacuo através do acionamento da

valvula gaveta;

4. O, ¢ admitido na cAmara até ser atingida a pressio de 1x10"'mbar com fluxo de 20

sccmy;

5. A descarga elétrica (237 mA) ¢ aberta no canhao carregado com o alvo de Al;

6. O filme depositado de Al ¢ exposto a descarga elétrica DC em atmosfera de O, por

um tempo de oxidagdo X.

Durante este processo de oxidacdo a queda na pressdo de O, no medidor sugere que

estda havendo incorporagdo de O, no filme ultrafino de Al para formar o 6xido da barreira

(AlOx). Knechten (2004) apresenta em sua tese de doutorado um estudo exaustivo sobre esta
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técnica de deposicao da barreira. NOs encontramos que, depositando a barreira com estes
parametros e com uma distancia alvo-substrato de 50 mm, é possivel obter MTJs com baixa
altura do potencial. Este dado ¢ muito importante para poder mostrarmos os efeitos da altura
da barreira em MT]Js.

O conjunto de imds no canhdo de desbaste que compde o sistema magnetron quando
configurados como CNB fazem com que o substrato esteja sob a acdo de um campo
magnético relativamente intenso (= 40 Oe) devido as linhas de campo estendidas (figura 2.6
secdo 2.2.1) e a distancia alvo-substrato sendo utilizada. Se o material sendo depositado ¢
magnético, entdo um eixo preferencial de magnetizacdo no filme sera induzido. Assim, ¢é
induzida uma anisotropia durante o processo de deposi¢do e os momentos magnéticos sao
orientados numa determinada direcdo ou eixo facil. A chamada componente magnetron
paralela ao plano do alvo € responsavel pela anisotropia induzida. A figura 2.11 mostra uma

curva de histerese magnética (M-H) de um filme de Py (313 A).

M/M I j I j j I j I

—o—H Paralelo ao Eixo Fécil
1.0 F—o—H Perpendicular ao Eixo Fécil

0.0

| ! | ! ! | ! |
-40 20 0 20 40
Campo Magnético Aplicado (Oe)

Figura 2.11: Curva de histerese magnética medida em duas dire¢des: campo magnético aplicado paralelo
e perpendicular ao eixo facil de magnetizagdo. Todas as medidas realizadas no plano da amostra.
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Observa-se a existéncia da anisotropia uniaxial sendo que com a geometria utilizada o
eixo facil fica paralelo ao eletrodo de cima.

Portanto, para as medidas de magneto-transporte em sistemas de MTJs e multicamadas
ndo ¢ somente importante depositar materiais magnéticos com campos coercivos diferentes
para produzirem regides magnéticas diferentes, mas também a inducdo de um eixo facil de
magnetizacdo. Assim, quando aplicado um campo magnético externo, os eletrodos giram seus
momentos magnéticos de forma independente e conforme ao valor do campo coercivo. A
resisténcia da barreira serd uma fun¢do do alinhamento dos momentos (maiores detalhes no

capitulo 3).

2. 3 Técnicas experimentais para caracterizacao

Para a caracterizagdo estrutural foram efetuadas medidas de refletividade de raios X
complementadas por medidas de difracao de raios X (XRD em inglés), microscopia eletronica
de transmissao (TEM em inglé€s), de varredura (MEV em inglés), de for¢a atdmica (AFM em
inglés) e espectroscopia de dispersdo de energia (EDS em inglés). Para a caracterizagao
magnética e de transporte foram realizadas medidas de magnetometria (M-H) de gradiente
alternado de forca (AGFM em inglés) junto com magnetometria por interferéncia quantica
(“Squid - superconducting quantum interference device”) para medidas de valores absolutos,
e medidas de transporte eletronico por tunelamento (curvas de TMR-H por corrente direta
(DC em inglés) complementadas por medidas de corrente alternada (AC em inglés) e curvas
de /- com campo aplicado).

As medidas de refletividade de raios X, XRD, TEM, MEV e EDS foram realizadas no
Centro de Microscopia Eletronica (CME) da UFRGS. No laboratério de magnetismo (LAM-

UFRGS) foram realizadas as medidas de AFM, além de M-H, /-V ¢ TMR-H a temperatura
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ambiente. No laboratério de Resistividade (LR-UFRGS) foram realizadas as medidas de M-H

(Squid), I-V e de TMR a baixas temperaturas.

2.3.1 Reflectometria de raios X

A refletividade de raios X tem se mostrado um método poderoso na analise estrutural
de filmes finos, pois permite que se obtenha dados da espessura, densidade ¢ da morfologia
das interfaces, informagdes essenciais para avaliar o comportamento destes sistemas, além da
vantagem de ser uma técnica nao destrutiva.

Quando raios X, sob a condi¢do de angulo rasante, atingem uma superficie plana de
filmes finos, diferentes fendmenos fisicos, como reflexdo externa total, franjas de
interferéncia de uma camada com o substrato ¢ difracdo de Bragg de multicamadas
periddicas, podem ocorrer. Uma vez que baixos angulos de incidéncia permitem que o feixe
de raios X se propague apenas muito proximo a superficie, a informacdo fornecida pela
analise ¢ oriunda de uma pequena profundidade da amostra, isto €, a sensibilidade a superficie
¢ aumentada.

Um experimento de refletividade apresenta uma geometria bastante semelhante a um
experimento de difracdo usual. Porém, ha uma maior preocupagdo com a colimagao do feixe e
com o alinhamento do gonidmetro. A principal diferenga entre os experimentos ¢ a faixa
angular: na refletividade (para Cu-Ka) € de 0° até 3° em 6, enquanto na difragdo ¢ de 5° a 70°
ou 100° em @ . Devido a essa diferenca, a razdo fisica pela qual ocorre interferéncia
construtiva e destrutiva ¢ diferente. Na refletividade ¢ a variagdo do potencial de
espalhamento V(z), relacionado com a densidade eletronica dos materiais componentes no

filme, que causa a interferéncia. J4 na difracdo, a interferéncia acontece devido a ordem

periddica de longo alcance (van der Lee, 2000). Nao ha, portanto, em uma andlise de
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refletividade a necessidade de o material ser cristalino, podendo também se obter informagdes
de superficies e interfaces, por exemplo, de cristais liquidos e filmes poliméricos.

E importante ressaltar que a informagdo fornecida pela refletividade provém da média
da organizagdo estrutural, devido a grande area de incidéncia do feixe de raios X, provocada
pelo baixo angulo, sendo que a superficie iluminada varia de acordo com 1/sen 6. Esse dado ¢
oriundo da variagdo do potencial de espalhamento V(z) na dire¢do normal a superficie, ou
seja, ¢ fungdo da distribuicdo espacial da densidade eletronica na dire¢do perpendicular a
superficie dentro do material p, (z).

Para todo material existe um angulo critico (6.) que assinala o angulo em que o feixe
incidente sofre reflexdo externa total. J& que esse angulo ¢ funcdo da densidade do filme, a
partir do valor de 6. é possivel determinar a densidade de massa do filme (p,), através da
relacdo:

27z6’c2

P, = —5——
lzNArB ’

(2.28)

onde A representa o comprimento de onda da radiagdo incidente, N4 o nimero de Avogadro
(6,02x10% mol™), e r, 0 raio de Bohr (5,29x10™"" m). A validade da equacdo 2.28 estd restrita
para elementos com numero atdmico menor que 16 (Z<16), valores de . na faixa de (0,2-
0,6)° e para comprimento de onda em torno de 1,5 A (em torno do valor do K, para o Cu).

A figura 2.12 exemplifica, resumidamente, o que ocorre na refletividade de raios X.
Quando a onda incidente (k;) atinge a interface vacuo/filme, parte ¢ especularmente refletida
com o angulo de reflexdo 6, com respeito a superficie e igual ao dngulo de incidéncia 6; . A
outra parte ¢ refratada no filme com um 4angulo 6; , e posteriormente sofre 0 mesmo processo

na interface filme/substrato.
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lg| = k.- k;| = dnsin6/A V(z)

Vacuo

filme

0 o
\ai"
substrato

Figura 2.12: Reflexdo e refragdo da radiagdo incidente em um meio com potencial de espalhamento
V(z) (van der Lee, 2000).

Segundo enfatizado por van der Lee (2000), a fun¢do que ¢ diretamente relacionada a
refletividade de raios X ¢ o potencial de espalhamento V(z), que por sua vez ¢ equivalente a
densidade de comprimento de espalhamento p(z), onde V(z) = 4m p(z). A outra variavel ¢ a
densidade eletronica p, (z) ou o indice de refragdo N(z). Quanto maior for o potencial de
espalhamento V(z) maior € o valor do angulo de reflexao ..

Observa-se que a superficie de referéncia para a refletividade ¢ a superficie fisica do

material j& para a difracdo esta superficie de referéncia ¢ um plano cristalino de rede (figura

2.13).

Figura 2.13: Difrago de raios X, explicitando a lei de Bragg para materiais cristalinos (MATTER -
The University of Liverpool)’.

7 Matter — The University of Liverpool. Diffraction. http://www.matter.org.uk
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Em uma curva de refletividade, franjas de Kiessig aparecem devido a interferéncia
entre as ondas refletidas no topo do filme fino e aquelas refletidas no substrato. O periodo das
franjas ¢ inversamente proporcional a espessura da camada (ver figura 2.14): para filmes
espessos correspondem curvas de refletividade com menor periodo. Portanto, existe um limite
superior de espessura que pode ser determinado por esta técnica.

No caso de monocamadas, dois pardmetros de rugosidade podem ser definidos: um
para a interface ar/filme (o)) e outro para a interface filme/substrato (c;). Este ¢ um parametro

estrutural importante para ser considerado em modelos de simulagdo de crescimento de filmes

finos.

o
-
O
3
()]
e
5
= 100 A
©
= 500 A
&
1000 A
T T T T T T T T T T T T
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0

()

Figura 2.14: Refletividade de camadas de Fe com diferentes espessuras e depositadas sobre um
substrato de Si (Bittar, 2003)".

A rugosidade ¢ definida como o quadrado do valor médio da amplitude da densidade
de flutuacdes em relagdo a um nivel de referéncia. O efeito das rugosidades superficial (o) e
interfacial (o,) pode ser observado na figura 2.15. Para valores de o, parecidos com o, (figura

2.15A e D) a amplitude da oscilagdo permanece igual. Portanto, as ondas refletidas em ambas

8 Bittar, Eduardo. Estudo da evolucao estrutural de multicamadas de Fe/SiO, submetidas a tratamento térmico.
Porto Alegre: Escola de Engenharia - UFRGS, 2003.
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interfaces sao reduzidas por aproximadamente a mesma quantidade e a coeréncia entre elas €
conservada. Para valores de o; e o, diferentes e menores que 20 A (figura 2.15B e C) a
amplitude da oscilagdo muda com o aumento de & . Portanto, a queda da curva de

refletividade ¢ determinada pelo produto 6,05 .

(R)
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Figura 2.15: Influéncia das rugosidades superficial e interfacial na refletividade de uma camada de Fe
de 500 A em um substrato de Si (111): 6, =0.0 A, 5,=0.0 A (A); 5,=10.0 A, 5,=0.0 A (B); 5, =0.0
A, 6,=10.0 A (C); 5, =10.0 A, 5, = 10.0 A (D) (Bittar, 2003).

Os parametros de espessura e densidade eletronica do filme fino podem ser
determinados a partir das franjas de Kiessig através da forma geral da lei de Bragg (Azaroff,

1968) expressa por:

1 {(n, +4n)* 22

sen? 0, :4902 +t_2 2 , (2.29)
onde
2
92 _ /1 rB pe
c = Ju (2.30)

representa o angulo critico para reflexdo externa total em funcdo da densidade eletronica do
filme fino, 6; ¢ a posicdo do maximo ou minimo de interferéncia da i-ésima franja, ¢ a
espessura do filme (camada), n; um niimero inteiro correspondente a i-ésima franjae An ="'z e

0 para o méximo e minimo de interferéncia respectivamente.
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Uma linha reta é observada ao plotarmos sen” 6; — [(n; + An)* A*] / 4 com inclinagio
igual a (1/7) e intersec¢do no eixo vertical dado pelo valor da equagdo 2.30 (Huang, Gilles e
Will, 1993). Usou-se esta técnica para calibrar a taxa de deposicdo como especificado na
secao 2.2.2.

E bom ressaltar que, para a condi¢do 6; » 6. o primeiro termo a direita na equagdo 2.29
¢ desprezivel se comparado com o segundo termo. Portanto, para esta condi¢do obtermos a
forma usual da lei de Bragg para materiais cristalinos (figura 2.13):

2dsenbg=ni . (2.31)

Quando se trata de multicamadas, a interferéncia ocorre entre as ondas refletidas no
topo da multicamada e aquelas refletidas nas interfaces dos periodos dando lugar aos picos de
Bragg, além das franjas de Kiessig.

Os picos de Bragg evidenciam uma estrutura periddica, e quanto melhor a qualidade
da multicamada e o alinhamento do difratdmetro, mais ordens (picos) sdo observados. Pode-
se obter a lei de Bragg para multicamadas, semelhantemente aquela para materiais cristalinos,
expressa por:

2Asenbg=nl , (2.32)
onde A representa a espessura do periodo da multicamada (modulagao).

Para o caso da multicamada de SiO,/Fe (se¢do 2.2.3), o periodo é a propria bicamada
de SiOy/Fe. Logo, A equivale a espessura da bicamada, isto ¢, a soma das espessuras de Fe e
de SiO;.

A figura 2.16 exemplifica uma curva de refletividade de raios X, indicando
onde se podem obter informagdes fisicas das multicamadas. Visto que as densidades das
camadas definem o angulo de reflexdo total (6.), as espessuras das camadas determinam o
periodo de oscilagdo e as rugosidades superficial e interfacial regem a amplitude das

oscilagdes.
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Franjas de Kiessig

Refletividade (u. arb.)
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Figura 2.16: Curva de refletividade de raios X evidenciando o angulo critico (6.), franjas de Kiessig e
picos de Bragg (Bittar, 2003).

2.3.2 Magnetometria de AGFM

O AGFM ¢ um instrumento muito sensivel para medidas de momento magnético.
Inicialmente desenvolvido por Zijlstra (1970), usando um microscopio otico para determinar a
amplitude de oscilagdo, foi posteriormente elaborado por Flanders (1988). Neste tipo de
magnetometro a amostra ¢ colocada na extremidade de uma haste e imersa em um campo
magnético alternado (h), produzido por um conjunto de bobinas, que se denominam bobinas
de gradiente. Uma forca magnética (F), também alternada, atua sobre a amostra sendo
proporcional ao momento magnético (M) e ao gradiente do campo (V h), a qual é expressa
por:

F=MVh . (2.33)

A figura 2.17 mostra uma representagdo esquematica do AGFM. As bobinas de

gradiente sdo ligadas na configuracdo chamada de par de Maxwell ¢ dimensionadas para,
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dentro das limitagdes de espago, produzirem uma regido de gradiente constante sobre a linha

dos eixos, a meia distancia das duas.

piezoelétrico

bobinas de amostra
gradiente /1

Figura 2.17: Representagdo esquematica do magnetdmetro de gradiente alternado de Forga (Gundel,
2002).

Mantendo o gradiente de campo constante na regido da amostra e com ajuda de um
sistema mecanico de posicionamento XYZ, a forga F sera funcdo apenas do momento
magnético da amostra. Por outro lado, a amplitude de oscilagdo da haste ¢ proporcional a esta
forga e ¢ transformada em um sinal de tensdo por um cristal piezoelétrico localizado na
extremidade oposta a amostra. O sinal ¢ enviado para um amplificador “lock-in” e adquirido
sincronamente com a freqliéncia de excitacdo das bobinas de gradiente. A fim de melhorar a
razdo sinal/ruido, esse gradiente de campo ¢ usualmente aplicado na mesma freqiiéncia da
ressonancia mecanica do sistema, formado pelo piezoelétrico, haste, porta amostra e amostra.
A figura 2.18 mostra uma curva do sinal de tensdo em fun¢do da freqiiéncia mecanica do
sistema. Observa-se que para uma determinada freqiiéncia (ressonancia) o sinal de tensao

apresenta um maximo.
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Figura 2.18: Curva de ressonincia mecénica tipica do AGFM (Gundel, 2002).

O campo magnético DC (H) gerado pelo eletroima (figura 2.17) € responsavel pela
magnetizacdo da amostra. Toda a aparelhagem experimental ¢ imersa numa camara de
isolamento vibracional e fontes de ruido (ar condicionado, bombas elétricas € mecanicas etc)
devem ser minimizados. Um computador funciona como administrador da experiéncia
armazenado os dados, apresentado-os no monitor e possibilitando alteragdes aos parametros
da medida.

Uma curva de histerese magnética da amostra (M-H) ¢ obtida ao mudarmos de forma
controlada o momento magnético da amostra através do campo magnético aplicado DC.
Finalmente, através da medida do sinal de tensdo em funcdo de H obtemos a histerese
magnética.

O magnetometro em operacdo no LAM permite mudancas minimas de H de até 1 Oe.
Por outro lado, para cada mudanga de H ¢ importante manter uma relagdo entre o tempo de
integracdo do “lock-in"" (tinr) € 0 tempo de aquisi¢do de pontos (taq) de 1:3 de modo a permitir
que o “lock-in” possa integrar toda a informagao vinda da amostra. O tempo de integragao faz
referéncia ao periodo que o conversor andlogo/digital (A/D) do “lock-in”" varre o sinal de

entrada para uma medida. O campo DC méximo que pode ser aplicado ¢ de 10 kOe e o



Capitulo 2: Metodologia experimental 48

AGFM tem uma sensibilidade de 4x10” emu. Além disso, o volume da regido de gradiente
uniforme para garantir que os efeitos sdo devidos a variacdo da magnetizacdo e nao as

variagdes espaciais da forga magnética ¢ de (4x2x4) mm”.
2.3.3 Transporte eletrdnico

Para realizar as medidas de transporte eletronico, curvas de /-V ¢ TMR a temperatura
constante, ¢ importante injetar através da amostra a corrente de forma controlada (I) e por
sua vez medir a diferenga de potencial gerada nos terminais. Para isso, na configuragcdo CPP a
corrente flui perpendicular ao plano da amostra (na dire¢do z) sendo injetada através de dois
eletrodos e a tensdo sobre amostra ¢ medida através de outros dois eletrodos como mostra a
figura 2.19A para o caso de uma MTJ planar.

A) B)

Fonte
Amostra

X /-’/V/ /
Eletrodo de Baixo ~  Eletrodo de Cima

Figura 2.19: Polarizagdo de uma MT]J planar (A) e a sua representagdo elétrica (B)

A figura 2.19B ¢ a representacdo elétrica da MTJ planar sendo polarizada em A, onde
Rg (Rs’ ) representa 50% da resisténcia elétrica do eletrodo de baixo (cima) e Ry a resisténcia
da barreira. Considerando que o multimetro’ utilizado para a medi¢do de tensdo da amostra

(Va) possui uma impedancia de entrada (R;) maior que 10 GCQ, a corrente fornecida a amostra

? Fabricante: Hewlett-Packard. Modelo: HP 34401A.
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passara majoritariamente pela resisténcia da barreira desde que R; » Ra. Valores tipicos de Ra
sdo da ordem de 1 kQ.
Relacdo Sinal/Ruido

Para eliminar ou minimizar os possiveis sinais espurios captados durante o processo de
medi¢do, melhorando a relagdo sinal/ruido, o sistema de medida utiliza uma blindagem
externa como mostra a figura 2.20A. As linhas tracejadas representam a blindagem externa,
sendo fornecida tanto pela malha dos cabos de conexdes como pela carcaca da fonte de
corrente'’ ao ligarmos os interruptores Iy e Irc, respectivamente. O interruptor Iy liga o
retorno da corrente (I ) a malha dos cabos de conexdes. Nesse mesmo ponto o retorno da
corrente ¢ também ligado a carcaca da fonte através do interruptor Igc. Portanto, o pino terra

do cabo de forca da fonte de corrente deve ser desligado ou removido.
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Figura 2.20: Representagéo esquematica do sistema de medida sendo protegido contra sinais espurios
tanto por uma blindagem externa (A) como por aterramento convencional (B).

A figura 2.20B representa o mesmo sistema de medida que na figura 2.20A, mas
utilizando uma blindagem fornecida pela malha dos cabos de conexdes e o terra do sinal. Este
tipo de blindagem precisa de um sistema de aterramento do sinal muito bom para evitar a

entrada de sinais espurios através do efeito capacitivo. Usando a blindagem externa, foi

1 Fabricante: Keithley Instruments Inc. Modelo: 224.
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possivel contornarmos a falta de aterramento razoavel em nosso Instituto e realizar as medidas
de transporte eletronico com um nivel de ruido aceitavel.

Para medidas de amostras na configuragdo CPP embora a magnitude da corrente
elétrica e da tensdo envolvida possuirem valor baixo (LA e mV respectivamente), 0 campo
elétrico produzido ¢ alto (10° V/ecm) devido a baixa espessura dos filmes. Portanto, todo
cuidado ¢ pouco. Transientes gerados pelo acionamento de algum equipamento, tensiao
eletrostatica existente entre o experimentador ¢ o sistema de medida e gradientes térmicos
podem “queimar” a amostra uma vez que a tensdo de “breakdown” ¢é baixa (=1 V). Para
cuidar deste inconveniente, os interruptores Ic ¢ It na figura 2.20A ¢ B isolam a amostra do
resto do sistema de medida. Desta forma, ajustes na instrumentagdo e descida de temperatura
podem ser realizados minimizando o risco de perda da amostra.

Toda a instrumentagdo foi colocada a um mesmo potencial através da conexdo dos
cabos de for¢a numa mesma barra de conexdo, que por sua vez foi conectada a um
estabilizador de tensdo e este a uma unica tomada separada das tomadas para motores,
impressoras, alta tensdo etc. Os cabos de for¢a correm juntos e longe de cabos de sinais.

Circuito de medida DC

As curvas I-V s3o obtidas quando a corrente que atravessa a amostra na dire¢do z ¢
fornecida (figura 2.21) a uma taxa constante de 1 pA/0.5 s (incremento de corrente/tempo de
aquisi¢ao de pontos, Al/ tag) para correntes na faixa de -1.0 mA até +1.0 mA. No caso das
medidas de TMR, as curvas sdo obtidas com a corrente sendo mantida fixa, enquanto que o
campo magnético externo ¢ aplicado com taxa constante. O valor desta taxa deve ser
escolhido em fun¢do da magnitude da corrente que atravessa a amostra de modo a evitar o

aparecimento de gradiente térmico na amostra durante a experiéncia.
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Figura 2.21: Representagdo esquematica do circuito de medida DC para a determinagio das curvas I-V
e TMR. Nao ¢ representado o circuito de medida para a determinacdo da temperatura € o campo
magnético aplicado (ver detalhes nas figuras 2.22 e 2.23 respectivamente).

A magnitude da corrente ¢ determinada pelo pré-amplificador diferencial'' (medidor
de corrente com baterias) através da resisténcia de prova (Rsg) que possui valores fixos de 10
Q, 1 kQ, 10 kQ, e 100 kQ. A tensdo diferencial através de Rsg pode ser amplificada com
ganhos de 1, 10, 100 até 500 vezes.

A saida do pré-amplificador diferencial ¢ um sinal de tensdo de extremo unico
(simples) lido pelo multimetro V; e enviado ao computador através da interface'” do tipo
IEEE-488. O sinal de tensdo gerado pela amostra ¢ medido no multimetro V, e igualmente
enviado ao computador através da interface. Os dados sdo armazenados e apresentados
graficamente no computador através de um programa desenvolvido com o “software”
HPVEE que sera apresentado mais adiante. Ambos os multimetros, V| e V,, sdo configurados
para medidas de alta precisao e reducao de ruido através de:

1. Resolucao rapida de 6 digitos com tempo de integracdo de 200 ms.

2. Impedancia de entrada maior que 10 GQ.

3. Escala de medida em modo manual ativada.

! Fabricante: Setor de Eletronica IF-UFRGS. Modelo Unico.
12 Fabricante: Hewlett-Packard. Modelo: HP 82335 HPIB-7.
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Por outro lado, para cada incremento de corrente ¢ mantida uma relagdo entre o tempo
de integracdo do multimetro (ti) € taq de 1:2 de modo a permitir que o multimetro possa
integrar toda a informag¢ao vinda da amostra. O valor de 0.5 s (curvas /-}) para tag mostrou-se
excelente, além de ser suficientemente rapido para evitar gradiente térmico na amostra
durante a experiéncia, fazendo com que as condi¢des inicias e finais da medida sejam
aproximadamente as mesmas.

Levando em considera¢do que o pré-amplificador somente amplifica sinais de tensdo
diferenciais, foi utilizado um cabo estéreo blindado junto com conector “DIN” de alta
qualidade para a interconexao de toda a instrumentacao (figura 2.21). Por dentro desse tipo de
cabo correm dois fios (sinais) envolvidos por uma malha metalica trangada (blindagem). A
vantagem deste tipo de cabo sobre o cabo coaxial ¢ que eventuais sinais espurios serao
acrescidos igualmente em ambos os fios e conseqiientemente ndo serdo amplificados. Cabo
estéreo blindado ¢ ideal para realizar medidas DC ou AC em baixa freqiiéncia sendo que para
alta freqiiéncia é aconselhavel utilizar cabos coaxiais (um para cada sinal) envolvidos por uma
malha externa (blindagem). Isso porque, o cabo estéreo blindado para medidas em alta
freqiiéncia pode apresentar efeitos capacitivos entre os dois fios que correm internamente.

Porta-amostra

O porta-amostra consiste de uma mesa de fixacdo em cobre e comporta até quatro
jungdes sendo possivel medir uma de cada vez. Proximo as jungdes encontra-se ancorado
termicamente um sensor de temperatura do tipo carbono vitreo' com capacidade de leitura na
faixa de 1.2 K até 300 K. Na parte inferior da mesa encontra-se fixada uma resisténcia de
aquecimento feita em fio de manganina (80 Q) enrolada ndo indutivamente num suporte em

cobre.

13 Fabricante: Lake Shore Cryotronics Inc. Modelo: CGR-1-2000. N° C18477.
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Durante o processo de montagem das jungdes alguns cuidados devem ser observados
para evitar danifica-las. E aconselhavel soldar os fios de conexdo primeiro nos terminais da
barra de conexdo e posteriormente, com ajuda de tinta condutora a base de prata, colar os
extremos correspondentes as amostras. Observando esta ordem evitamos expOr as jungdes a
gradientes térmicos gerados durante o processo de solda. Como os multimetros de bolso
utilizam pilhas de 9 V, é aconselhavel evitar testes de continuidade: deve-se ir direto para a
realizacdo da experiéncia.

Temperatura

A figura 2.22 mostra uma representagao em blocos do circuito de medida e controle da
temperatura. Este circuito basicamente mede a condutancia do sensor de carbono vitreo em
funcdo da temperatura usando o método de deteccdo sincrona. A fonte de tensdo do
condutdmetro ' aplica uma tensdo constante de 5 mVc a baixa freqiiéncia sobre o sensor ¢ a
corrente gerada ¢ determinada por um amplificador diferencial de instrumentagdo através de
uma resisténcia de prova (resistor de escala). A tensdo de saida DC do condutometro ¢
proporcional a corrente gerada, que por sua vez, é proporcional a condutancia do sensor (Fin e
Baibich, 1989). O sinal de tensdo ¢ lido pelo multimetro V3 e enviado ao computador através
da interface. Além disso, o sinal de tensdo também ¢ enviado ao controlador de temperatura.

O controlador de temperatura'® é do tipo PID (proporcional-integral-diferencial) e
compara a tensdo de saida do condutdometro com a tensdo de referéncia interna ou externa,
chamada de “setpoint”. O valor da tensdo de referéncia corresponde ao valor da temperatura a

ser alcancada.

4 Fabricante: Setor de Eletronica IF-UFRGS. Modelo Unico.
15 Fabricante: Setor de Eletrdnica IF-UFRGS. Modelo CTO3.
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Figura 2.22: Representagdo em blocos para o circuito de medida e controle da temperatura. Néao ¢é
mostrado o sistema de resfriamento (criostato). A resisténcia de aquecimento encontra-se fixada na
parte inferior da mesa.

Para manter a temperatura fixa o controlador pode enviar uma corrente de até 335 mA
a resisténcia de aquecimento fixada no porta-amostra. Caso seja necessario incremento de
temperatura a taxa constante, o sinal de referéncia externa para o controlador ¢ fornecido por
um gerador'® do tipo rampa.

O criostato'” utilizado para o resfriamento da amostra permite variagio da temperatura
entre 1.5 K até 300 K. O criostato ¢ composto por um vaso “dewar” de ago inoxidavel de
duplo isolamento, que utiliza blindagem de nitrogénio liquido no reservatdrio externo e hélio
liquido no interno. As paredes do criostato sdo duplas e isoladas por vacuo. Na parte interna
existe um antecriostato com paredes duplas e também isoladas por vacuo, onde a haste de
medida ¢ instalada. O hélio do reservatdrio pode passar para o interior do antecriostato através
de uma valvula de agulha conectada por um capilar, permitindo o resfriamento da amostra.

Campo magnetico
A figura 2.23 mostra uma representagdo esquematica do circuito de medida e controle

do campo magnético externo aplicado sobre a amostra. O eletroima consiste de duas bobinas

' Fabricante: Setor de Eletronica IF-UFRGS. Modelo Unico.
' Fabricante: Janis Research Company Inc. Modelo: SVT-200T-4. N° 5747.
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de igual resisténcia, cada uma sendo alimentada em paralelo pela fonte de corrente'® (0—20
A). Para um afastamento entre os pélos chatos (face de 119 mm) de 88 mm e uma corrente de

20 A a intensidade do campo gerado pelo eletroima na diregdo y é de = 4.0 kOe.

-i [Interface—
w [inter |
| v

Interface Vi e —
Isolada {
-——L—- e = | /oot
Fonte Fonte = ]I !
Eletroimar Hall
e l : Sensor Hall
\\ / \\ .,-".’
g \ \ /
: \"\ A \X\
y /N L / \\
X ;"f ;’! \‘\\
/ / \

Figura 2.23: Representagdo esquematica do circuito de medida e controle do campo magnético
aplicado.

»19 ¢ controlada pelo computador e

A saida auxiliar X6 do amplificador “lock-in
fornece um sinal de referéncia para o controle da fonte de corrente do eletroima. A magnitude
do campo magnético aplicado ¢ determinada pelo sensor Hall. A fonte de corrente® do sensor
Hall aplica uma corrente constante de 1 mA e o sinal de tensdo gerado ¢ lido pelo multimetro
V4 e enviado ao computador através da interface. Com ajuda da calibragao do sensor, H=
(49515 Oe/V) (Vy4), o sinal de tensdo ¢ convertido em unidades de intensidade de campo
magnético (Oe).

Programa de controle
Para realizar a aquisicdo de dados foram desenvolvidas, através do programa

HPVEE?', rotinas tanto para a medida das curvas /-7 como para a medida das curvas de TMR

a temperatura constante.

'8 Fabricante: Tectrol-Equipamentos Elétricos e Eletronicos Ltda. Modelo: TCA-20CRI1A.
' Fabricante: Stanford Research Systems. Modelo: SR530.

20 Fabricante: Setor de Eletronica IF-UFRGS. Modelo Unico.

2! Fabricante: Hewlett Packard. Versdo: HPVEE 3.21 (1996).
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A figura 2.24 mostra o diagrama de blocos para a rotina /-V. Num primeiro estagio a
rotina pede ao usuario que digite o nome do arquivo de saida (m6dulo Nome do Arquivo), o
valor do ganho e do resistor de prova do pré-amplificador diferencial (m6dulos de Ganho e
Resistor respectivamente) e o valor da corrente maxima (médulo Imax). O médulo Imax ¢
utilizado para finalizar a medida (mo6dulo Parar) com ajuda do seletor de etapas, assim que o

valor digitado for atingido pela fonte de corrente.

‘ Comegar

[
Arquivo de Dados
HEEs
Temperatura { @ 726)(NOT LIVE!

- {—L
Seletor deEtapas

Figura 2.24: Diagrama de blocos para a medida das curvas I-V.

Os modulos Amperimetro (enderego 717), Voltimetro (endereco 724) e Temperatura
(endereco 726) realizam a leitura automatica nos multimetros, da tensao referente ao valor da
corrente (V; na figura 2.21), da tensdo da amostra (V, na figura 2.21) e da tensdo do
condutometro (Vs na figura 2.22) respectivamente. De posse do valor de corrente e tensdao na
amostra, o modulo /-V apresenta o grafico na tela do computador. Com ajuda dos valores de
tensdo e corrente na amostra, 0 moédulo R=V/I calcula o valor da resisténcia e o apresenta na
tela do computador através do modulo R-V. Com a leitura da tensdo do condutometro a rotina
converte este sinal em valores de temperatura com base na tabela de calibragdo do sensor de

temperatura CGR (figura 2.22) através do moédulo CGR 18477. Estes valores sdo
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apresentados na tela do computador juntamente com os dados da resisténcia, através do
modulo R-T.

Todos os dados da medida sdo armazenados no modulo de Arquivo de Dados para
posteriormente serem gravados no disco rigido do computador. Os mddulos de temperatura e
CGR 18477 proximos ao mddulo Comegar sdo opcionais, sendo utilizados quando sao
necessarias mudangas de temperatura a taxa constante.

A figura 2.25 mostra a tela de apresentagdo para a rotina de TMR* a temperatura
constante. Hmax faz referéncia ao valor de campo maximo aplicado, “Step” Maior ao passo
inicial de variacao do campo, H Tr.”Step” ao valor do campo no qual este passo sera trocado,
“Step” Menor ao passo final de variagao do campo, Aquisi¢do ao numero de pontos lido por
segundo e Tempo ao periodo entre dois novos valores de campo. Para comecar o processo de
medicao basta selecionar Iniciar, para entrar com os valores de campo e tempo. Uma vez
especificados os valores, a medida se inicia automaticamente. Durante a medi¢ao todos os

valores iniciais podem ser alterados exceto o valor de Hmax.

22 Rotina desenvolvida no LAM—UFRGS pelo técnico Angelo Morrone.



Capitulo 2: Metodologia experimental

.Dhqll =0 =i

381 I=

PARAR e

Iniciar

Magneto-resisténcia

SEGUIR

Campo (Oe)

Step Maior
15|
=1 Tem po

I Aguls.

EN——

alnHMIH a {g’ G|

||[ZHP VEE - MMag... () Explorando - C:\Arqui..| (GASem titio - Bloco de..| B Microsoh Word - Doc. | 13 1547

Figura 2.25: Tela de apresentagdo para a medida da TMR a temperatura constante.
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Capitulo 3 Magnetorresisténcia tunel em juncéo planar

A MT]J consiste basicamente de dois eletrodos separados por um espacador isolante. Os
eletrodos podem ser materiais parcialmente polarizados (metais ferromagnéticos 3d como Fe,
Co, Ni ou suas ligas), ou completamente polarizados como o caso de hemimetais tais como Bi
ou La; x Sryx MnOj (De Teresa et al., 1999).

O conceito de polarizacdo ¢ definido como o alinhamento ordenado do spin e seus
momentos magnéticos em uma uUnica dire¢cdo (Mazin, 1999). Segundo o modelo de banda
itinerante para materiais ferromagnéticos 3d (Stearns, 1973), este tipo de alinhamento ou
polarizacdo ¢ o produto do acoplamento indireto dos elétrons 3d localizados (3d;), que
representam aproximadamente 95% dos elétrons da banda, com os elétrons 3d itinerantes
(3di) que representam cerca de 5% dos elétrons da banda. O tunelamento ocorre,
principalmente, devido aos elétrons 3d; possuirem uma baixa massa efetiva. Embora sejam
poucos, aproximadamente 0,2 — 0,3 por atomo, os 3d; estdo altamente polarizados (90% para
o Fe e 30% para o Ni) (Stearns, 1977). Por outro lado, os elétrons 3d; sdo responsaveis pela
dinamica de configuragao da magnetizagao.

No caso de materiais polarizados, a DOS para a banda com elétrons com spin para cima
e a banda com elétrons com spin para baixo encontram-se deslocadas do zero de energia
(assimetria). Este deslocamento em energia resulta em:

1. Bandas de energia desigualmente preenchidas. Isto ¢ responsavel pelo
momento magnético nao nulo ou carater magnético destes materiais.

2. Desbalango da populagdo de estados com spin para cima e spin para baixo no
nivel de Fermi. Isto define um mecanismo de transporte eletronico diferente
para cada banda, pois cada uma estd povoada de forma diferente tanto em

numero, carater e¢/ou mobilidade.
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Para materiais ferromagnéticos 3d, a banda com spin para cima (spin majoritario) possui
a maior populac¢ao de estados 3d;, representados pela area escura na figura 3.1, os quais sdo
responsaveis pelo sinal positivo do coeficiente de polarizagdo de spin. Este coeficiente pode
ser visto como um indice relativo a por¢do de elétrons disponiveis no eletrodo para o
tunelamento. Portanto, o transporte eletronico de spin polarizado ocorre naturalmente em todo

material que possuir um deslocamento da DOS.

Spin Majoritario
Fe Co Ni

DOS

I
Spin Minoritario I

- - |

Energia

Figura 3.1: Esquema mostrando a densidade de estados ocupados total em fun¢do da energia para
materiais ferromagnéticos 3d (Fe, Co e Ni). Os niveis de Fermi sdo representados pelas linhas verticais. A
area escura representa a DOS para os elétrons itinerantes (3d;). Observa-se a maior populacdo de estados
para a banda com spin para cima (Stearns,1973).

O efeito da tensdo aplicada sobre a MTJ ¢ o deslocamento do nivel de Fermi de um
eletrodo com relagdo ao outro, modificando a populagdo de estados para o tunelamento. O
efeito causado pelo campo magnético ¢ inverter a DOS com spin para cima e spin para baixo
de cada eletrodo (um de cada vez). Portanto, ao aplicarmos tensdo e campo, considerando a
assimetria da DOS para materiais polarizados, teremos condutancias diferentes para cada
configuracdo magnética dos eletrodos (paralela e antiparalela) dando origem a TMR. Assim,
no efeito de TMR o transporte eletronico ¢ dependente do spin (3d; elétrons no nivel de
Fermi), sendo controlada pela dindmica de configuracdo da magnetizacdo (3d; elétrons por

baixo do nivel de Fermi) (Zhang e Li, 2004).
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Atualmente se discute que a TMR depende fortemente da estrutura (atdmica e
eletronica) dos eletrodos, barreira isolante e da interface, sendo que a MTJ deve ser
considerada como uma entidade completa. Em sua forma mais simples, a TMR depende do
coeficiente de polarizagdo de spin da DOS de ambos os eletrodos (Julliére, 1975). Uma teoria
mais elaborada mostra uma dependéncia com a altura do potencial da barreira (Slonczewski,
1989 e MacLaren et al., 1997) e de sua forma (Zhang e Levy, 1999). Tsymbal e Pettifor
(1998), mostraram uma dependéncia com o grau de desordem da barreira que, no caso de
nano jung¢do, pode levar a inversao da TMR através do mecanismo de ressonancia em estados
localizados, o chamado tunelamento ressonante (Tsymbal et al. 2003b). Igualmente
surpreendente ¢ o aumento da TMR com a contribui¢do assistida de impurezas dentro da
barreira como mostrado por Jansen e Moodera (1999).

Eletrodos ferromagnéticos de metais 3d com espagador de Al,O; apresentam coeficiente
de polarizacdo de spin positivo (elétrons com spin para cima com maior probabilidade de
tunelamento) como mostrado por Meservey ¢ Tedrow (1994). Surpreendentemente, quando o
espacador ¢ SrTiOs o valor do coeficiente para Co ¢ negativo (elétrons com spin para baixo
com maior probabilidade de tunelamento) (De Teresa et al., 1999). Este resultado mostra uma
dependéncia entre o espagador e o coeficiente de polariza¢do, que causa uma inversao da
TMR. Este efeito de espagador ¢ atribuido aos mecanismos de ligacdo entre o eletrodo e a
barreira e foi previsto teoricamente por Tsymbal e Pettifor (1997).

Neste capitulo sdo abordados alguns modelos que explicam a dependéncia da TMR com
as variaveis mais relevantes. Uma énfase especial ¢ dada a dependéncia da TMR com a tensao
aplicada, devido ao nosso resultado de inversdo da TMR, que nés pensamos ser atribuido a

baixa altura do potencial da barreira.
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3. 1 Modelos para juncdo magnética planar

Os modelos tedricos mais simples para MTJs envolvem sistemas periddicos perfeitos
onde a corrente de tunelamento ¢ distribuida homogeneamente através da juncdo tanel.
Assim, os modelos de Julliere (1975) (secao 3.1.1), Slonczewski (1989) (secao 3.1.2) e
MacLaren et al. (1997) (se¢ao 3.1.3) descrevem o comportamento da TMR para eletrodos
com estruturas de bandas parabolicas, tensdo aplicada préxima do zero, barreiras simples
(geralmente retangulares) e conservacao de spin envolvendo tunelamento coerente.

Tsymbal e Pettifor (1998) mostraram que a presenga de desordem dentro da barreira
tem um efeito marcante nos mecanismos de transporte eletronico da MTJ (se¢do 3.1.4) como
acontece para barreiras obtidas a partir da oxidagdo de uma camada ultrafina de Al metélico,

igual a utilizada nesta tese.

3.1.1 Modelo de M. Julliére: Efeito de Valvula Magnética

A primeira medida experimental em MTJ foi realizada por Julliere (1975) usando Fe e
Co como eletrodos e um semicondutor (Ge) como barreira. Foi estudada a condutancia de
tunelamento em fung¢do da orientacao relativa da magnetizagao dos eletrodos para relaciona-la
com o coeficiente de polarizagdo de spin. Um dos objetivos foi formular um modelo que
explicasse esta dependéncia, sendo que a MTJ (barreira e eletrodos) foi considerada composta
por unidades independentes.

O modelo simples de Julliere (1975) ¢ baseado em dois pressupostos importantes. O
primeiro destes ¢ o de Meservey e Tedrow (1971) sobre a conservacao de spin durante o
tunelamento (memoria de spin) o qual ¢ uma boa aproximagdo para baixas temperaturas. O

segundo pressuposto diz que a condutancia de tunelamento para uma determinada orientagao
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de spin ¢ proporcional ao produto da DOS de ambos os eletrodos magnéticos. Portanto, a

condutancia para o alinhamento paralelo dos eletrodos pode ser expressa por:
0 0 \ \
Gp(H=Hs) ~ Do(Ep) Dy (Ex)+ Do(Ep) Dy(Er) . (D)

T .
onde E ) representa a DOS no nivel de Fermi (Er) de ambos os eletrodos
Dc B F p

magnéticos, de cima (C) e de baixo (B), para os elétrons com spin para cima (1) e spin para
baixo (]) e Hs representa o campo magnético aplicado no regime de saturacdo (eletrodos
paralelos). E bom ressaltar que a DOS ¢ considerada como pardmetro invariavel, ou seja, nao
apresenta dependéncia com a energia na faixa experimental de até 1 eV. Segundo este tltimo
pressuposto, caso a tensdo aplicada seja ndo nula, os elétrons correspondentes aos estados
ocupados proximos ao nivel de Fermi do primeiro eletrodo tunelam, sendo aceitos pelos
estados vazios do mesmo tipo de spin e nivel de energia, mas acima do nivel de Fermi do
segundo eletrodo magnético. Assim, os elétrons com spin para baixo (spins minoritarios)
tunelam para os estados minoritarios e os elétrons com spin para cima (spins majoritarios)
tunelam para os estados majoritarios.

Da mesma forma, a condutancia para o alinhamento antiparalelo dos eletrodos pode ser

expressa por:

Gro(H=0) ~ DLER) D (Er)+ De(Er) Dy(Er) - (32)
Note-se que, devido a auséncia do campo magnético, houve para a DOS do eletrodo de baixo
uma inversdo de spin entre a banda de elétrons com spin para cima e a banda de elétrons com
spin para baixo quando comparada com o mesmo eletrodo na equacdo 3.1. Portanto, havera
uma condutancia de tunelamento diferente para o alinhamento antiparalelo se comparado ao
seu valor no alinhamento paralelo, pois elétrons com spin para baixo (spins minoritarios)
tunelam para os estados “majoritarios” e os elétrons com spin para cima (spins majoritarios)

tunelam para estados “minoritarios”. Como resultado Gp > Gap significa uma mudanga na
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resisténcia da MTJ em funcdo do campo magnético aplicado, originando assim uma
magnetorresisténcia. A figura 3.2 mostra um diagrama esquematico da DOS em fungdo da
energia para eletrodos de bandas parabolicas (elétrons livres na banda de condu¢ao) adotadas
por Julliére, para tensdo aplicada proxima de zero (V' = 0). Observa-se que, devido a ausé€ncia
do campo magnético na figura 3.2B, no eletrodo de baixo houve uma inversdo de spin entre a
banda de spin para cima e spin para baixo se comparada com o mesmo eletrodo da figura
3.2A. Assim, para Julliere, a magnetorresisténcia tunel ¢ uma conseqiiéncia direta do
deslocamento de uma banda em termos de energia (elétrons com spin para cima) em relagao a
outra (elétrons com spin para baixo). Este deslocamento leva a um desequilibrio na
distribui¢do dos elétrons majoritarios e minoritarios no nivel de Fermi. Conseqiientemente ha
condutancias diferentes para cada configuragdo magnética dos eletrodos (paralela e
antiparalela). E bom ressaltar que este modelo simples ndo prevé inversdo da TMR devido a

tensdo aplicada e nem a DOS.

A) \ B \

Ls
Nivel de Femj 1 // /
AlY

~

¢\ Nivel de Fermi 2

Eletrodo de Cima  Barreira Eletrodo de Baixo
Figura 3.2: Esquema da densidade de estados ocupados em fungdo da energia para eletrodos magnéticos

de diferente funcdo trabalho e representados por bandas parabolicas. Magnetizagdo paralela (A) e
antiparalela (B). A seta indica a corrente liquida de tunelamento para cada banda.

Usando a definicdo da TMR (relativa ao alinhamento antiparalelo) geralmente aceita,

podemos €SCrever:

4G :GP 'GAP :RAP'RP

GAP GAP R P

: (3.3)
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e substituindo Gp e Gap (equagdes 3.1 e 3.2 respectivamente), obtemos:

AG 2P, P,
Gy 1-P, P

, (3.4)

onde Py e Pc representam o coeficiente de polarizacdo de spin do eletrodo de baixo e de cima,

respectivamente, o qual ¢ dado em fungdo da DOS por:

_ Dy(E)-Dy(Ey)

P, == .
Dy (Ep)+ Dy (Er)

(3.5)

_ Di(ED-DE)

e 1 D :
D:.(E)+ D (ER)

(3.6)

Portanto, se o tunelamento ¢ o principal mecanismo de transporte € nao hd processos de
espalhamento de spin, segundo este modelo o valor maximo da TMR dependera
fundamentalmente da DOS de ambos os eletrodos (baixo e cima).

O modelo ¢ simples e estd baseado na teoria classica de tunelamento, portanto ndo se
espera que explique satisfatoriamente muitos dados experimentais, ¢ nem a dependéncia da
TMR com a espessura ¢ altura da barreira e ainda menos os efeitos da interface
eletrodo/barreira. Seu trabalho foi pioneiro nesta area da fisica experimental e a maior
importancia desse resultado ¢ que estimularam fortemente a pesquisa no campo da MTJ
devido as boas perspectivas de aplicagdes tecnologicas, além da riqueza de fendmenos fisicos

a serem estudados.

3.1.2 Modelo de J. C. Slonczewski: Aproximacéo de Elétron Livre

O modelo de Slonczewski (1989) ¢ a primeira abordagem teorica aprofundada em MTJ

no estudo do comportamento da condutancia de tunelamento com campo magnético aplicado.

O modelo ¢ formulado para baixas temperaturas (= 0 K) e tensdo aplicada préxima do zero (=
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0 V). A barreira de potencial ¢ considerada retangular e os eletrodos magnéticos de
composi¢ao diferente, sendo descritos por bandas parabodlicas (elétrons livres) onde a DOS
ndo apresenta dependéncia com a energia na faixa experimental até 1 eV. Portanto, o modelo
ndo suporta a inversao da TMR com a tensdo aplicada. A solugdo aproximada para a equacao
de Schrodinger ¢ obtida quando as fung¢des de onda para o elétron de tunelamento junto com
suas derivadas, tanto para os eletrodos (ondas planas) como para a barreira, sdo igualadas em
ambos os lados da interface eletrodo/barreira. Assim, o modelo considera a MTJ como uma
entidade completa e quanticamente integrada, sendo que o coeficiente de polarizacdao de spin
agora nao depende somente da DOS no nivel de Fermi de ambos os eletrodos, mas também da
estrutura da interface eletrodo/barreira. Segundo este modelo, o coeficiente de polariza¢ao

(efetivo) de spin para um determinado eletrodo pode ser expresso por:

K'-k* K- K'Kk*
PPNk Kekk 7

onde K' e K* representa o vetor de onda de Fermi para os elétrons de tunelamento com spin

para cima e spin para baixo, respectivamente, ¢ K o vetor de onda dentro da barreira expresso

K=\/@—T](¢O ‘E,), (38)

sendo ¢, a altura da barreira de potencial, m a massa do elétron de tunelamento, Er a energia

por:

no nivel de Fermi e 7% a constante de Planck. Portanto, através de K a TMR depende da altura
da barreira.

Para MTJ com barreira de potencial alta, o segundo termo a direita na equagao 3.7
aproxima-se do valor unitario. Neste caso o modelo de Slonczewski para a condutancia de

tunelamento tende ao modelo de Julliere (1975) (ver secao 3.1.1):
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- "E.)- D (E
P:K-KzD(F)D(F) (3.9)

K'+k*  plEH+DE)

representando uma boa aproximacao para eletrodos descritos por bandas parabdlicas.

Por outro lado, para MTJ com barreira de potencial baixa, o segundo termo a direita na
equacdo 3.7 pode chegar a representar valores pequenos abrindo a possibilidade de uma
dependéncia da TMR com a altura da barreira e inclusive inversdo para barreiras com
potencial muito baixo, pois o coeficiente de polarizagdo efetivo inverte de sinal (ver secdo
3.2.4).

Portanto, este modelo mostra uma dependéncia da TMR com a altura do potencial da
barreira. O tratamento dado a interface eletrodo/barreira por este modelo ¢ mais realistico que
o dado pela teoria classica de tunelamento. Embora ndo possa explicar efeitos de desordem na
jungdo, justifica-se por mostrar pela primeira vez que a condutancia de tunelamento depende
da estrutura da interface eletrodo/barreira.

Slonczewski (1989) determinou a condutidncia de tunelamento como uma funcdo
angular (cosseno) do angulo (a) entre os momentos magnéticos de ambos os eletrodos:

G () =Go ( 1+ PgPccos(agc)), (3.10)
onde Go representa a condutancia de tunelamento para baixas temperaturas, tensao aplicada
perto do zero e Pp, ¢ o coeficiente de polarizagdo para o eletrodo de baixo e de cima,
respectivamente. Segundo esta relagdo, a MTJ comporta-se como um polarizador de spin da
corrente de tunelamento conforme a magnetiza¢do de um eletrodo gira em relacdo a do outro.
Assim, para MTJs com eletrodos de campos coercivos (Hc) diferentes e quando houver
campo aplicado maior que o eletrodo com Hc menor, a magnetizagdo deste segue a direcao do
campo aplicado enquanto a juncdo ¢ girada. Isto muda gradualmente a orientacao relativa da
magnetizacdo de ambos eletrodos. Portanto, a condutincia de tunelamento muda como uma

funcdo do cosseno do angulo (a), como pode ser observado na figura 3.3. Quando se trata de
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um campo magnético aplicado maior que o Hc de ambos os eletrodos ndo ha mudangas na

condutancia de tunelamento.

— 110 T 1 Su
w
je! - 4
= I Go = 96,2 1
o C/,J/“
.I
80 1 1 = : J
o0 180 270 364)

Angulo ( deg.)

Figura 3.3: Condutancia de tunelamento em fungdo do angulo o para uma MTJ com eletrodos de Fe
(Miyazaki e Tezuka, 1995).

3.1.3 Modelo de J.M. MacLaren: A Juncao Perfeita

MacLaren et al. (1997) estudaram o tunelamento dependente de spin (SDT em inglés)
para MTJ constituida por dois eletrodos de Fe e uma barreira simples com o intuito de
elucidar alguns aspectos dos modelos tedricos sobre a TMR.

O trabalho acima citado ¢ baseado no regime de baixa tensao aplicada, conservagao de
spin e tunelamento coerente. O tunelamento coerente se d4 quando o vetor de onda do elétron
paralelo a barreira é conservado (K,) e isto acontece somente em interfaces perfeitas, onde
ndo ocorre espalhamento difuso e o transporte ¢ puramente balistico. Experimentalmente o
tunelamento coerente acontece em barreiras crescidas de forma epitaxial e em tunelamento no
vacuo. E claro que este ndo ¢ o caso das barreiras amorfas de AlO, , as quais apresentam
estrutura de desordem, e sdo as mais usadas experimentalmente ¢ também nesta tese. Estas

barreiras sdo obtidas a partir da oxida¢ao de uma camada metélica ultrafina de Al. Portanto, a
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condutancia de tunelamento pode ser expressa através da formula de Landauer-Buttiker

(1988) que neste caso tem a seguinte forma analitica:

2

e
; hIdZK// T(K,), 3.11)

G=

4
onde a integral ¢ considerada sobre a zona de Brillouin bidimensional e 7(K)) ¢ o coeficiente
de transmissao.

O calculo deste coeficiente depende do modelo usado para a descricio da MTJ. O
primeiro modelo usado por MacLaren et al. ¢ o modelo do elétron livre, supondo uma barreira
de tunelamento retangular de espessura z. Para o caso de interesse, o coeficiente de

transmissdo ¢ dado por:

16K" K* K" exp(-21K )
K(k"+k')|P+ (k> -k k)

T(K,)= [ (3.12)

onde K' e K* representam o vetor de onda de Fermi para os elétrons de tunelamento com spin

para cima e spin para baixo respectivamente em ambos eletrodos e expresso por:

KT=\/ [il_rzn] (EF - VT)‘ K//2 , K‘Lz\/ (il_’?j (EF ) V¢)- K//z ’ (3.13)

onde K representa o vetor de onda dentro da barreira, sendo expresso por:

K =J (;—m] (@, - E.)+ K, , (3.14)

onde ¢, ¢ a altura da barreira de potencial (¢, > Er), m a massa do elétron de tunelamento, Er
a energia no nivel de Fermi, 7 a constante de Planck e ' (7*) o potencial do elétron livre (V!
e V< Ep).

MacLaren et al. avaliaram numericamente a expressdo analitica para a condutincia
(equagdo 3.11) em funcdo do coeficiente de polarizagdo de spin no nivel de Fermi (Er = 6,8
eV) para diferentes valores da altura do potencial e da espessura da barreira. Eles compararam

o resultado obtido com o previsto pelo modelo de Julliere (1975) (se¢do 3.1.1) e Slonczewski



Capitulo 3: Magnetorresisténcia tinel em juncio planar 70

(1989) (secao 3.1.2). MacLaren et al. mostraram de forma clara que o modelo de Julliére nao
descreve exatamente a TMR para nenhuma das barreiras pesquisadas. No que diz respeito ao
modelo de Slonczewski, foi constatado que este fornece uma boa descricdo da TMR para
barreiras espessas ¢ com baixa altura de potencial, mas possui erros significativos para os
demais tipos de barreira.

Mesmo que o modelo do elétron livre mostre resultados importantes para SDT, ele ndo
pode fornecer uma descri¢do quantitativa da TMR ja que seus resultados s3o sensiveis ao
perfil da altura do potencial da barreira. Por outro lado, este modelo ndo considera estrutura
eletronica da banda dos eletrodos e da barreira, além das interfaces eletrodo/barreira. Portanto,
sO serd possivel chegar a conclusdes quantitativas sobre MTJ se levarmos em consideragdo a
estrutura eletronica completa.

Assim, o segundo modelo usado por MacLaren et al. para um calculo mais exato do
SDT em MTJ é o de primeiros principios. Este modelo ¢ baseado na aproximagdo de
densidade de spin localizado através da abordagem por camadas de Korringa—Kohn—Rostoker
(ver MacLaren et al., 1990), ¢ na férmula de Landauer-Buttiker para a condutancia. Neste
segundo modelo, a barreira ¢ considerada como sendo composta de esferas atomicas de
potencial uniforme. Para este modelo, a TMR nio mostra dependéncia com a espessura da
barreira, mas sim com a altura do potencial. Este resultado é coerente com o modelo de
Slonczewski (1989) e Tsymbal e Pettifor (1998) para barreiras fortemente desordenadas
(secdo 3.1.4), mas ndo com o modelo de Julliere. Além disso, os valores encontrados para a
TMR s3o maiores que os observados experimentalmente e previstos por Julliere e
Slonczewski. Portanto, MacLaren et al. concluiram que os modelos de Julliére e de elétrons
livres ndo sdo apropriados para descrever o tunelamento em MT]J.

Considerando que uma MTJ realistica possui um nimero grande de fatores de desordem

(interdifusdo, rugosidade, impurezas e defeitos) nos eletrodos, na barreira e nas interfaces, e
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uma dependéncia exponencial com as propriedades da barreira (altura e espessura. Ver Lu et
al. 1998), aponta-se que um modelo teodrico realista deve incluir todos esses aspectos, além do

calculo de estruturas de bandas realistas.

3.1.4 Modelo de E. Tsymbal: A Barreira Fortemente Desordenada

Como visto nas formulagdes tedricas anteriores, os modelos de Julliere (1975) (segdo
3.1.1), Slonczewski (1989) (secdo 3.1.2) e MacLaren et al. (1997) (segdo 3.1.3) para a TMR
usualmente supdem sistemas periddicos perfeitos onde a corrente de tunelamento ¢ distribuida
homogeneamente através da jung¢ao tunel.

Estd bem documentado que desordem (interdifusdo, rugosidade, impurezas e defeitos)
na barreira leva a estados eletronicos localizados no “gap” do isolante (Knauer et al. 1977 ¢
Halbritter, 1982). Em barreiras amorfas, usualmente utilizadas em experimentos de TMR e no
desenvolvimento desta tese, obtidas a partir da oxida¢do de uma camada metalica ultrafina de
Al, a estrutura de desordem pode facilmente gerar estados eletronicos localizados no “gap”
do isolante.

Tsymbal e Pettifor (1998) mostraram que a presenca de desordem dentro da barreira
tem um efeito marcante nos mecanismos de transporte eletronico da MTJ. O modelo destes
autores ¢ baseado em eletrodos magnéticos semi-infinitos onde a estrutura de banda é descrita
por um modelo “tight-binding”. O deslocamento em energia de uma banda em relagdo a outra
(A), chamado de “Exchange splitting” (Exc. Spl. em inglés), ¢ medido a partir do nivel de
Fermi.

A barreira também ¢ representada por bandas com spin para cima e spin para baixo, mas

ndo dependente de spin e deslocadas da energia de Fermi. Ambos, barreira e eletrodos
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magnéticos possuem geometria cubica com parametro de rede (a) com as camadas de atomos
orientadas na direcdo (001).

A desordem ¢ considerada distribuida uniformemente no espaco e é representada por
uma variagao randomica em energia ao redor de A.

Para o calculo da condutancia no espaco real de representagdo, foi usada a formula de
Kubo e o espalhamento de elétrons devido a desordem foi considerado de forma exata
(Mathon, 1997, Lee e Fisher, 1981 e Todorov, 1996). Tsymbal e Pettifor (1998) calcularam a
média da condutdncia a partir de 10* configuracdes diferentes de desordem de modo a
alcangar um valor aceitavel do coeficiente de polarizagdo de spin.

Numa primeira abordagem foram estudadas a dependéncia da condutancia de
tunelamento com o numero de desordem (y) e a espessura da barreira (f). No inicio a
condutancia apresenta um crescimento proporcional a y e atinge um crescimento rapido a
partir de um vy critico (Yi) onde o nimero de estados eletronicos proximos ao nivel de Fermi
aumentam significativamente e contribuem para o tunelamento. Posteriormente a condutancia
satura e comega a diminuir.

No regime fortemente desordenado, o estudo da condutancia de tunelamento em funcdo
da espessura da barreira mostrou que poucas configuragdes de desordem contribuem para a
condutancia. Por outro lado, a altura efetiva do potencial da barreira diminui com o aumento
da desordem e com o aumento da espessura da barreira. Portanto, para os sistemas fortemente
desordenados a maior contribui¢do para a condutancia vem de umas poucas configuragdes de
desordem. Isso significa que a corrente de tunelamento na barreira se da através de poucas
regides ou canais altamente condutores que interligam os dois eletrodos. Estes canais sdo
caracterizados pela baixa altura do potencial da barreira (Cruz de Gracia et al. 2007a). Este
resultado reforca a hipotese de concentracdo da corrente de tunelamento em alguns pontos,

“hot spots”, ou regides da barreira devido a flutuacdes da espessura do isolante em escala
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atomica. As quais decorrem tanto da rugosidade nas interfaces de tunelamento quanto da sua
propagagdo durante a deposi¢do das camadas anteriores produto do crescimento colunar do
filme (ondula¢des conformacionais).

Tsymbal e Pettifor, ao comparar seus resultados com dados experimentais publicados
por Moodera et al. (1995), concluiram que a maioria das barreiras amorfas oxidadas (AlOy) é
fortemente desordenada.

Estes autores estudaram numa segunda abordagem a dependéncia do coeficiente de
polarizagdo de spin (P) com o numero de desordem (y) ¢ a espessura da barreira (¢). Para y —
0 os resultados mostram o valor maximo para P. Este valor madximo de P estd relacionado
com a condutancia de tunelamento em sistemas periddicos perfeitos, tunelamento coerente,
onde o vetor de onda do elétron paralelo a barreira é conservado (K)). Isto acontece para
interfaces perfeitas onde ndo ha espalhamento difuso e o transporte ¢ puramente balistico (Ver
secdo 3.1.3).

Interessante, mesmo, ¢ que P diminui quando y aumenta. Este resultado esté relacionado
com o fato de que elétrons propagando-se através da barreira sofrem perda da memoria de
spin, ou seja, o vetor de onda K, ndo ¢ conservado devido aos processos multiplos de
espalhamento. Assim, a dependéncia da altura efetiva do potencial da barreira com a corrente
polarizada (dependente de spin) diminui, gerando uma corrente nao polarizada (ndo
dependente de spin) (Halbritter, 1982). Conseqlientemente a TMR diminui seu valor (se¢ao
3.2.1). Para valores ainda maiores de y, P mostra a tendéncia a saturar assintoticamente, mas
nao chega a inverter seu sinal (o que representaria uma inversao da TMR).

No regime fortemente desordenado, o estudo de P em funcdo da espessura da barreira
mostrou que P diminui com o aumento de ¢ devido aos processos de espalhamento multiplos.
Para valores ainda maiores de espessura, P tende a saturar assintoticamente e, mais uma vez,

ndo chega a inverter seu sinal.
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Portanto, a presenca de estados eletronicos localizados no “gap” do isolante, com
caracteristicas fortemente desordenadas, e com energias perto do nivel de Fermi mostraram
que a corrente de tunelamento aumenta consideravelmente sendo que a TMR diminui com a
tensdo aplicada (Bratkovsky, 1997).

A figura 3.4A ¢ uma representacdo esquematica de um diagrama de energia para uma
barreira de potencial assimétrica (¢; € @) € espessura ¢ entre dois eletrodos magnéticos de

diferente fungao trabalho.

Al B)
- —
e *
' ¥
Nivel de Fermi 1 Nivel de Fermi2 >

Nivel de Fermiz

Eletrodo de Cima §Barreira Eletrodo de Baixo

Figura 3.4: Diagrama de energia para uma barreira de potencial trapezoidal (¢, € ¢;) onde se mostra a
presenca de estados eletronicos localizados no “gap” do isolante (E;) acima do nivel de Fermi (Er;)
para eV =0 (A) e por baixo para eV > E — Ep, (B).

Pode-se observar que para estados eletronicos localizados no “gap” do isolante com
energia (Er) acima do nivel de Fermi (Er; e Er;), a TMR serd positiva e diminuira seu valor
para tensoes diferentes de zero, como geralmente acontece.

Tsymbal et al. (2003b), ndo s6 desenvolveram um modelo tedrico como também
mostraram experimentalmente que no caso de nanojuncdes (4rea geométrica menor que 1 x
10" cm?) e com E. perto da energia de Fermi, é possivel obter valores negativos para a TMR
em funcdo da tensdo aplicada (V). Este ¢ o chamado tunelamento ressonante onde a presenca
de estados eletronicos localizados no “gap” do isolante nos leva a uma inversao da TMR.
Segundo o modelo do Tsymbal et al., quando eV > Ep — Ep; a contribuicdo de elétrons

tunelando através dos estados eletronicos, figura 3.4B, pode inverter a TMR.
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3.2 Dependéncia da magnetorresisténcia tanel com a tenséo aplicada

Para aplicacdes tecnologicas ¢ muito importante elucidar o comportamento da
magnetorresisténcia tinel (TMR) com a tensdo aplicada. Algumas tentativas bem sucedidas
tém sido realizadas recentemente para explicar esta dependéncia, mas o assunto ainda ndo esta
completamente entendido. Portanto, ndo hé ainda uma teoria completa.

Nesta sec¢ao sao descritos os modelos fenomenolédgicos e tedricos mais relevantes. O
modelo da corrente de tunelamento ndo dependente de spin esta na secao 3.2.1. O modelo de
excitacdo de magnons por elétrons que incidem na interface eletrodo/barreira se encontra na
secdao 3.2.2. A importancia da estrutura de banda completa dos eletrodos, € ndo somente da
DOS, na se¢ao 3.2.3.

Embora o modelo de elétrons livres de condugdo (bandas parabdlicas) para os
eletrodos magnéticos seja simples, ele pode enquadrar os aspectos mais relevantes da fisica
envolvida na MTJ. A se¢do 3.2.4 aborda o modelo tedrico que comporta a inversdo da TMR
descoberta neste trabalho e que pode ser atribuido aos efeitos de baixa altura do potencial da
barreira.

Para determinar a dependéncia da TMR com elevada tensao aplicada e estrutura de
banda realista seria necessario generalizar a formula de Landauer-Buttiker, 1988 usando o
formalismo de ndo equilibrio de Keldysh (1965) e Caroli et al. (1971), mas tal calculo ndo foi

ainda realizado.

3.2.1 Corrente de Tunelamento ndo Dependente de Spin

Existem fortes evidéncias experimentais mostrando que defeitos presentes em

densidades significativas na barreira provocam uma diminuicdo da TMR com a tensdo
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aplicada. As barreiras amorfas oxidadas como as usadas nesta tese (AlOy), obtidas a partir da
oxidacdo de uma camada metalica ultrafina de Al, estdo inseridas nesta realidade. Para este
tipo de MTJ com barreira amorfa e forte dependéncia em temperatura, os elétrons de
tunelamento sofrem multiplos processos de espalhamento (ver se¢do 3.1.4), os chamados
estados eletronicos localizados no “gap” do isolante, criando assim correntes de tunelamento
ndo polarizada (ndo dependente de spin), as quais ndo contribuem para a TMR (Halbritter,

1982). Portanto, a TMR tem os seus valores reduzidos e pode ser expressa por:

(3.15)

onde /, representa a corrente de tunelamento ndo dependente de spin, Ip € Iap as correntes de
tunelamento dependente de spin para eletrodos com momentos magnéticos paralelos e
antiparalelos, respectivamente. O primeiro termo a direita na equacdo 3.15 representa a
contribuicdo do modelo de Julliere (1975) (secdo 3.1.1). O segundo termo representa a
contribuicdo da corrente de tunelamento ndo dependente de spin. Se a corrente de
tunelamento na juncdo € majoritariamente ndo dependente de spin a magnitude da TMR
diminui.

Zhang e White (1998) desenvolveram um modelo fenomenoldgico para estudar a
dependéncia da TMR com a tensdo aplicada e a temperatura tendo como hipotese a
distribuicao uniforme, espacial e energética, dos estados com defeitos na barreira. A figura 3.5
mostra um diagrama esquematico para defeitos distribuidos uniformemente ao longo da
barreira.

A fungdo de distribuicao de energia dos estados com defeitos ¢ dada pela fungdo de
Fermi-Dirac:

1
1+exp|(E. - E)/ K, Teﬁ.J ’

f(E) = (3.16)
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onde E representa a energia do estado com defeito, Ec a energia na banda de condugdo

(borda) da barreira, K a constante de Boltzmann e 7,5 a temperatura efetiva da barreira.

Defeitos @ T8 %
\ L
\\ ] ] |

Eletrodo de Cima Barreira Eletrodo de Baixo

Figura 3.5: Defeitos distribuidos uniformemente no espago ao longo da barreira isolante. Jungdes com
areas nominais maiores (A) possuem mais chances de conter defeitos do que jungdes com dareas
menores (B ou C).

Como sugere a equagao 3.16, com o aumento da energia (aumento da tensao aplicada),
a densidade de estados com defeitos aumenta exponencialmente. Portanto, a corrente de
tunelamento ndo dependente de spin aumenta e rapidamente pode ser maior que a corrente de
tunelamento dependente de spin. Conseqiientemente a TMR diminui. Zhang e White
encontraram:

Kz Tey=0.2e€V ,

o que indica uma elevada temperatura efetiva da barreira ja que esta ¢ funcdo da tensdo
aplicada e da temperatura de medida, tendo como conseqiiéncia, provavelmente, a presenca de
elétrons de tunelamento com energia acima do nivel de Fermi ( “hot electrons ™).

O ajuste do modelo aos dados experimentais mostra uma boa descri¢ao da corrente de
tunelamento ndo dependente de spin. Assim, este modelo fenomenoldgico explica a forte
dependéncia da TMR com a tensdo aplicada através da razdo entre a corrente ndo dependente

de spin e a dependente de spin. Observa-se na figura 3.6 a dependéncia da TMR a temperatura
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ambiente com a tensdo aplicada para uma juncdo de Py/AlO,/Co depositada em nossos

laboratorios.
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Figura 3.6: Magnetorresisténcia tinel para medidas realizadas a diferentes tensdes aplicadas. Todas as
medidas realizadas a temperatura ambiente.

3.2.2 Excitacdo de Magnons

A figura 3.7 mostra a condutancia dindmica (G = dI/dV) em funcdo da tensdo aplicada
medida em temperatura ambiente e a 1 K para a configuracdo paralela (P) e antiparalela (AP)
dos momentos magnéticos dos eletrodos (Moodera et al. 1998). As curvas sdo parabolicas e
assimétricas com relacdo ao zero de tensdo aplicada sendo que a configuracdo paralela
mostra-se mais assimétrica para ambas temperaturas.

Na regido de tensdo muito baixa, 0 até 20 mV, a condutancia muda levemente com a
tensdo aplicada, caracterizando-se por um comportamento 6hmico. Para a regido de tensdo
baixa (20 a 200 mV) a condutancia aumenta rapidamente e de forma parabdlica,
caracterizando-se por um comportamento ndo linear. Esta ultima regido ¢ chamada de

anomalia da tensdo zero (Zhang et al. 1997ab). A escala de energia envolvida na anomalia de
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tensao zero ¢ da mesma ordem de grandeza que as excitagdes magnéticas (aproximadamente a
temperatura de Curie). E exatamente nessa regido que Zhang et al. propuseram um modelo
teorico para explicar a diminui¢do da TMR com a tensdo aplicada e, ¢ claro, o efeito de

anomalia da tensdo zero.

d1/7dV(1/mQ)

a3t

1K
0.2

06 04 02 00 02 04 08
Tenséo Aplicada (V)

Figura 3.7: Condutincia dindmica, calculada a partir de uma curva de I-V, em fungdo da tensdo
aplicada para Nigy Feyg / Al, O3/ Co (Moodera et al. 1998).

Segundo este modelo os elétrons de tunelamento com energia acima do nivel de Fermi
(“hot electrons”), devido ao aumento da tensdo aplicada, produzem excitagdes coletivas dos
spins locais (magnons) na interface barreira/eletrodo sendo parcialmente responsaveis pela
diminui¢do da TMR e do efeito de anomalia da tensao zero.

Como os magnons sdo quase-particulas de spin 1, a criacdo e aniquilagdo de um
magnon durante a colisdo com um elétron inverte o spin do elétron e este acabard tunelando
no outro eletrodo. Este processo de espalhamento inelastico por inversdo de spin aumenta
diretamente com a tensdo aplicada, sendo que a DOS para elétrons com spin para cima e spin
para baixo também ¢ invertida para todos os elétrons que foram espalhados em colisdo com
magnons (Moodera et al. 1999). Finalmente, a TMR total, soma da contribui¢do da corrente
de tunelamento dependente e ndo dependente de spin, diminui com o aumento da tensdo

aplicada.
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A figura 3.8 mostra uma curva tipica de TMR em funcdo do campo magnético
aplicado para uma juncdo de Py/AlO,/Co por nds depositada. No presente caso, a diminui¢ao

da TMR com a tensdo aplicada ndo ¢ devida unicamente a contribuicao de magnons.

25 T | T T

ol | T

g . o —2—0.0372 V(100 pA)
P | oy N AR —o0—0.1735 V(500 pA)
N £ A\ [ tw, 003123V (ImA)
& 20 ' N h—+—04448 V (1.6 mA)
N’ - -

Campo Magnético Aplicado ( Oe)

Figura 3.8: Magnetorresisténcia tinel para medidas realizadas para diferentes tensdes aplicadas. Todas
as medidas realizadas a temperatura ambiente.

O modelo foi posteriormente elaborado por Han et al. (2001), onde mostraram que a
TMR diminui com o aumento da temperatura na faixa de 4,2 K até 300 K, correspondente a
uma energia de 0,36 meV. Provavelmente essa contribuicio ¢ devida, em parte, a excitacdo de
magnons. Lu et al. (1998), também encontraram resultado parecido. A figura 3.9 mostra a
TMR para uma jungdo de Py/AlO,/Co (depositada em nossos laboratérios) medida a
diferentes temperaturas. Observa-se a diminuicdo da TMR com o aumento da temperatura.
Simmons (1963d) expressa a corrente de tunelamento para a regido de anomalia a
tensdo zero (baixa tensao) como;
I=a(V+yV?). (3.17)
onde a e y representam duas constantes. Portanto, a condutancia dindmica em fun¢do da

tensdo aplicada possui uma forma parabdlica, como aparece na figura 3.7. Por outro lado, a
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derivada da condutincia dinamica (dI*/dV*) em fungio da tensdo aplicada possui uma relagio

linear.
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Figura 3.9: Magnetorresisténcia tinel para medidas realizadas a diferentes temperaturas. Medidas
realizadas na regido de baixa tensdo aplicada (Dorneles, 2003).

A técnica de espectroscopia de tunelamento ineléastico de elétrons (IETS) consiste em
comparar a derivada da condutancia dindmica de tunelamento com a DOS realistica dos
magnons da barreira. Com este método ¢ possivel elucidar a influéncia da DOS da barreira e
os processos de espalhamento ineléstico sobre a condutancia e sua dependéncia com a tensao
aplicada (Tsui et al. 1971).

A figura 3.10 mostra a derivada da condutancia em fun¢do da tensdo aplicada para
diferentes temperaturas. Em temperatura ambiente aparece um pico para £100 mV sendo que
para 77 K este estd mais bem definido. Finalmente, a 1 K aparece um pico muito bem
definido a +£17 mV (Moodera et al., 1998). Os autores identificam esses picos, na regido de
anomalia zero, como sendo atribuidos a excitagdo de magnons gerados durante o processo de
tunelamento.

A mesma técnica foi usada com sucesso recentemente por Matsumoto et al. (2006),
para mostrar que em MTJ com barreira cristalina de MgO (001) e eletrodos de CoFeB a

excitacdo de magnons € o processo dominante para a reducdo da TMR com a tensdo aplicada.
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Figura 3.10: Espectro de IETS para uma jungdo de Py/Al,O; / Co. Medida realizada a diferentes
temperaturas. Nédo foi aplicado campo magnético. (Moodera et al. 1998).

3.2.3 Magnetorresisténcia Tuanel no Vacuo

Waulthekel et al. (2002) estudaram o efeito da TMR através de ultra alto vacuo como
barreira (5,0 x 107" mbar), usando microscopia de tunelamento por varredura de spin
polarizado (Sp-STM). Um cristal massivo de Co (0001) foi utilizado como eletrodo e a ponta
magnética (Co amorfo) do microscopio seria o outro eletrodo. O objetivo da pesquisa foi
estudar os limites do modelo de Julliere (1975), se¢do 3.1.1, e a dependéncia da TMR com a
tensdo aplicada numa barreira tdo simples e perfeita quanto o vacuo.

Mantendo a tensdo aplicada constante e para pequenas separacdes entre a amostra € a
ponteira (4,5 A), encontraram que a TMR mostra dependéncia com a altura do potencial da
barreira. Este resultado valida o modelo de Slonczewski (1989), se¢do 3.1.2, mas ndo o
modelo de Julliere, pois segundo este Gltimo modelo a TMR ndo depende de forma explicita
nem implicita da barreira, mas sim da DOS de ambos eletrodos.

Para o caso de separagdes maiores, € mantendo os mesmos parametros, a TMR
mostra-se independe da altura do potencial da barreira e dependente da DOS validando assim

o modelo de Julliére.
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Interessante mesmo ¢ o comportamento da TMR com a tensdo aplicada. Diferente da
jungdo planar, no vacuo a TMR mostra-se independe da tensdo aplicada inclusive para valores
de até + 0,9 V. Portanto, este resultado mostra que mecanismos como criagdo de magnons nas
interfaces (Zhang, 1997A), mudangas na DOS (de Teresa et al. 1999) e espalhamento de spin
nas interfaces (Moodera et al. 1998) ndo explicam a forte dependéncia da TMR com a tensao
aplicada, pois estes mecanismos estdo presentes em ambos os tipos de barreira. Assim, a
origem da forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada para a jungdo planar ainda
permanece em aberto.

Baseado nos resultados de Wulfhekel et al. (2002), podemos concluir que devemos
levar em consideragdo a estrutura de banda completa dos eletrodos e ndo somente a DOS no
nivel de Fermi. A importancia da dependéncia em energia da DOS foi levada em conta por Le
Clair et al. (2002) e Xiang et al. (2002), pois aumentando a tensdo aplicada, aumenta a
condutancia ja que a tensdo desloca o nivel de Fermi de um eletrodo com respeito ao outro,
modificando a populagdo de estados para tunelamento. Isto provoca um decréscimo no
coeficiente de polarizagdo efetivo de spin e na altura do potencial efetivo da barreira
permitindo mais estados disponiveis para o tunelamento. Portanto, uma dependéncia em
energia da DOS nos leva a uma dependéncia na TMR.

Considerando que o mecanismo de estados eletronicos localizados no “gap” do
isolante (ver segoes 3.1.4 ¢ 3.2.1) ndo esta presente em jungdes com barreira perfeita (vacuo)
e sim em jungdes planares (barreiras amorfas) conclui-se que este mecanismo pode ter uma
maior contribui¢do na dependéncia da TMR com a tensdo aplicada para este ultimo tipo de

jungdo (Zhang e White, 1998).
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3.2.4 Baixa Altura do Potencial da Barreira

Mesmo que tenham hipdteses diferentes, ambos os modelos, Tsymbal e Pettifor
(1998), se¢do 3.1.4, e Zhang e White (1998), secdo 3.2.1, abordam o comportamento da TMR
com a tensdo aplicada para MTJ e com barreiras amorfas através do conceito de estados
eletrénicos no “gap” do isolante. Nenhum destes dois modelos suporta, no entanto, a
possibilidade de inversdo da TMR. Entretanto, o modelo de Tsymbal et al. (2003b) abre a
possibilidade de obtermos valores negativos para a TMR em fung¢o da tensdo aplicada para o
caso de estados localizados no “gap” do isolante perto do nivel de Fermi de ambos os
eletrodos (tunelamento ressonante).

A inversdo da TMR descoberta neste trabalho de tese para o caso de juncdo planar
pode ser discutida no contexto da teoria de Li et al. (2004a) para a regido de tensdo
intermediaria (0 < V' < ¢,). Esta teoria ¢ uma extensdo do modelo de Slonczewski (1989),
secdo 3.1.2, para o caso de tensdo aplicada finita (V' # 0) e barreira de potencial trapezoidal
(¢2 # @1) onde ¢ é uma funcdo que depende da posicao (x) e da tensdo (¢ (x,V)). No contexto
deste modelo a inversdo da TMR ¢ atribuida preferencialmente a baixa altura do potencial da
barreira e ao coeficiente de transmissao, e ndo a contribuicdo da DOS em ambos os eletrodos.
Esta inversdo se origina da coeréncia quantica onde eletrodo e barreira sdo tratados como uma
entidade completa, quanticamente integrada e ndo composta por unidades independentes. A
teoria ¢ valida para baixa temperatura (7— 0 K).

Li et al. consideram uma jun¢do com eletrodos do mesmo material descrito pelo
modelo de elétrons livres (bandas parabdlicas) e uma barreira isolante ndo magnética com
elétrons de tunelamento representados pela funcdo de onda WKB onde o efeito da massa

efetiva ndo ¢ levado em conta.
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A solucdo aproximada para a equacdo de Schrodinger ¢ obtida quando as fungdes de
onda para o elétron de tunelamento, junto com suas derivadas, tanto para os eletrodos (ondas
planas) como para a barreira (ondas WKB), sdo igualadas em ambos os lados da interface
eletrodo/barreira. Este procedimento dd origem a coeréncia quantica. Portanto, o coeficiente

de transmissdo pode ser expresso por:

T = 1o Ko, Ko Ko Kc ZtKE X,V)d 3.18
og oc (K32+K0B2)(KC2+K 2) eXp|:- ! ( x24%> )x:| 5 ( )

oc

onde K, ,, representam o vetor de onda de Fermi sendo que o corresponde a orientagéo de

oc
spin 1,| , respectivamente, para o eletrodo de baixo, e oc para o eletrodo de cima. Além disso,
o vetor de onda da barreira nas interfaces ecletrodo de cima/barreira e eletrodo de

baixo/barreira, respectivamente ¢ expresso por:

2m)
K. (E)= (h_zj 2 Jo -E, (3.19)

1
K, (E.V)= (i—’ﬂ > [, -eV-E_, (3.20)

onde ¢, | representa a altura da barreira de potencial nas interfaces eletrodo/barreira para o
eletrodo de baixo e de cima, respectivamente, E, a energia do elétron de tunelamento
correspondente a parte longitudinal, m a massa do elétron (o efeito de massa efetiva ¢
desprezado) e ¢ a espessura da barreira. Por ultimo, o vetor de onda dos elétrons de

tunelamento dentro da barreira € expresso por:

2m) ! X
K(Ex’XV): (h_zj ? \/(pl +7 ((02 - 'eV)'Ex > (3.21)

O coeficiente de transmissdo descrito pela equagdo 3.18 apresenta uma forte
dependéncia exponencial decrescente com a altura da barreira, a tensdo aplicada e a energia
E, através do vetor de onda da barreira dado pela equagdo 3.21. Assim, estas variaveis

possuem um papel importante no comportamento da TMR e da corrente de tunelamento.
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No contexto desta teoria a TMR pode ser expressa por:

+00 t
TMR o Y [ dE, A(E,, V) D (E,V)exp {-2'[K(EX,X,V)dx}[f(E) -fE-eV)], (322
bk Cw 0
onde a somatdria sobre k; representa a contribui¢do da parte lateral (no plano) do
hamiltoniano, £ a energia total dos elétrons de tunelamento e f(E) a funcdo de distribuicao de
Fermi (Li et al. 2004b).

O fator A(E,,V) € a contribuicdo da DOS, sempre positiva ndo importando o valor da

tensao aplicada. Portanto, este ndo contribui para a inversao da TMR.

O fator de coeréncia quantica, D(E,, V), & expresso por:

D(E,V)= [;—Tj [(¢2 E-eV) - (E +er)?- A 2], (3.23)

onde A representa a metade do deslocamento em termos de energia de uma banda com
respeito a outra para os eletrodos magnéticos (Exc. Spl.). O primeiro termo a direita na
equagao 3.23 ¢ a contribuicdo da altura do potencial da barreira e o segundo termo ¢ a
contribuicdo do coeficiente de transmissdo. O primeiro termo diminui com o aumento da
tensao aplicada e o segundo aumenta. Assim, o fator de coeréncia quantica ¢ uma funcao
decrescente de V, apresentando uma forte dependéncia com a energia, podendo inverter de
sinal quando a tensdo aplicada for além de um valor critico (V,,;) € a barreira de potencial for
o suficientemente baixa.

Portanto, o unico termo da equagao 3.22 capaz de diminuir e inverter a TMR devido a
tensao aplicada ¢ o fator de coeréncia quantica. Este efeito deve-se preferencialmente a baixa
altura do potencial da barreira e ao coeficiente de transmissao e ndo a contribuicao da DOS.

Considerando o efeito da massa efetiva do elétron de tunelamento e usando fungdes de
onda Airy (Merzbacher, 1998 e Fromhold, 1981) como solugdo aproximada para a equacao de

Schrodinger, ao invés das ondas WKB, Ren et al. (2005), mostraram que o decréscimo e a
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inversao da TMR acontecem na regiao de tensao aplicada intermedidria, como previsto por Li
et al. 2004a,b.

Para a regido de alta tensdo (fora da regido de valores experimentais) a TMR deve
apresentar um comportamento oscilatorio. Este fendmeno ¢ atribuido aos elétrons de
tunelamento perto do nivel de Fermi que entram na banda de condugdo da barreira e sao
refletidos pelas interfaces eletrodos/barreira. Como resultado da interferéncia das ondas
incidentes e refletidas a TMR deve oscilar entre valores positivos e negativos com a tensao
aplicada. Os altos valores de tensdes envolvidos provocam o rompimento do dielétrico antes
que a oscilagdo possa ser observada experimentalmente.

A figura 3.11 mostra o resultado numérico para a TMR como funcdo da tensdo
aplicada para trés juncdes diferentes (A, B ¢ C) em ambas as regides de tensao (intermediaria
e alta). A Curva A representa a jungdo com maior altura da barreira e menor massa (mp), a
curva B representa uma jun¢do com altura de barreira menor e maior massa (mg), a curva C
representa uma jungdo com a menor altura da barreira e a maior massa (mg), onde mp

representa a massa efetiva do elétron de tunelamento dentro da barreira.

Valores Experimentais

(MR % ) Hmax

40

Tenséo Aplicada (V)

Figura 3.11: Curvas de TMR em fungdo da tensdo aplicada para trés diferentes jungdes. Curva A
corresponde para K7/ sz = 0,50 (altura relativa da barreira) e mp/mr=0,4, curva B para K/ KFT2 =
0,40 e mp/mg=0,6, e curva C para K/ sz = 0,23 e mp/mg=1. Os outros pardmetros sdo Ep =5 eV
(energia de Fermi para elétrons com spin para cima), Kr| / Ky = 0,22 (razdo dos vetores de onda de
Fermi para spin de bandas diferentes) e =20 A (Ren et al. 2005).
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Para a curva C a TMR decresce rapidamente, chegando a zero para a tensdo V,,; , além
de esta tensao inverter seu sinal e atingir seu valor minimo na tensao (V) € para a regiao
além dos valores experimentais comegar a oscilar. Tais caracteristicas concordam com os
resultados experimentais obtidos por Sharma et al. (1999) para uma juncdo com barreira de
Ta205 (g{) = 0,4 €V).

Em contraste com a curva C, a TMR para a curva A decresce monotonicamente com a
tensdo aplicada e permanece positiva até atingir a tensdo de rompimento do dielétrico. Este
resultado pode ser usado para explicar curvas experimentais de jungdes com barreira de Al,O3
altas (¢ = 2,0 eV) e massa efetiva muito menor que a de Ta,Os. Esta é a razdo pela qual
geralmente jun¢dao com barreira de Al;O3 ndo apresenta inversao da TMR dentro da regido de
valores experimentais.

Em contraste com as curvas A e C, a TMR para a curva B chega a mostrar inversao,
mas ndo atinge seu minimo para tensdes dentro dos valores experimentais. Jun¢des com
barreira de AIOx/ZrOx mostram este comportamento (Sheng et al. 2004). E precisamente este
resultado tedrico que serviu como motivagao para nosso trabalho de pesquisa.

Podemos concluir da figura 3.11 que, para observarmos experimentalmente inversao e
inclusive a oscilagdo da TMR com a tensdo aplicada, ¢ necessario jungdes com menor altura
de barreira e maior razdo mp/mg (mg representa a massa efetiva do elétron no eletrodo). Isto

também garante valores menores de V.
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Capitulo 4: Resultados e discussao

O primeiro resultado apresentado, interpretado e discutido, diz respeito a dependéncia
da TMR com a tensdo aplicada para barreiras com baixa altura do potencial.

O segundo e ultimo resultado abordado ¢ o crescimento exponencial da resisténcia de
tunelamento com o aumento da espessura da barreira. Isto ¢ feito realizando ajustes as curvas
I-V experimentais, medidas a temperatura ambiente com os modelos de Simmons (1963b,c¢),

Simmons (1964) e Chow (1965).

4.1 Juncdo tunel magnética

Levando em consideragdo que a MTJ em sua forma mais simples consiste de uma
tricamada, dois eletrodos magnéticos separados por um espacador isolante fino, para que a
producdo de amostras seja bem sucedida, ¢ importante determinar os pardmetros de
deposi¢do. Portanto, o objetivo do sistema (SiO,/Fe) foi a caracterizagdo estrutural da
morfologia geral das multicamadas para a determinacdo dos parametros de deposi¢do em
MT]J, de modo a contornarmos a possibilidade de curto circuito entre os eletrodos devido a
rugosidade (acoplamento magnetostatico).

Por outro lado, barreiras rugosas sdo responsaveis por acoplamentos magnetostaticos
do tipo de Néel e por curto-circuito dos eletrodos (“pinhole”). O acoplamento de Néel ¢é
devido a propagagdo da rugosidade durante a deposicao do resto das camadas, sendo que as
interfaces entram em fase com comportamento senoidal, originando um alinhamento paralelo
dos momentos magnéticos de ambos eletrodos (Néel, 1962a,b). Estes acoplamentos sdo
altamente dependentes da estrutura, espessura e parametros de deposi¢do, sendo significativos

no caso das MTJs devido a proximidade dos eletrodos.
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A figura 4.1 mostra uma micrografia em vista transversal obtida por TEM (200 keV de
energia). A micrografia explicita uma excelente morfologia geral das multicamadas onde se
percebe uma boa planaridade e reprodutibilidade das camadas de Fe e dos espacadores de
Si0,. Observamos camadas do material de Fe (contraste cinza escuro) igualmente espagadas e
alternadas com camadas do material isolante SiO; (cinza claro). A micrografia sugere que a
camada de Fe seja granular e que eventualmente estejam ocorrendo alguns “curtos entre as
camadas de SiO, (ver area assinalada na figura 4.1). Também, é possivel que o aparente curto
fosse devido a uma diferenca de contraste vindo de grdos diferentemente orientados.

A micrografia, no entanto, ndo deixa claro o grau de descontinuidade das camadas de
Fe. Para podermos afirmar a ocorréncia de descontinuidades seria recomendavel realizar
medidas de TEM de alta resolu¢do de maneira a analisar individualmente as camadas de Fe.
No entanto, é de esperar que, para uma espessura de 25 A, o Fe comece a formar ligagdes

parciais entre os graos de uma mesma camada, originando descontinuidades.

Figura 4.1: Micrografia em vista transversal para o sistema [SiO,(41)/Fe(25)]...x 8 com aumento de 250k
vezes depositado a temperatura ambiente. Os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

Por outro lado, este resultado também mostra que os pardmetros de deposicio

especificados na tabela 2.2 da se¢do 2.2.2 sdo tais que garantem uma estrutura periddica das
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camadas SiO,/Fe e nao comprometem significativamente a qualidade do material isolante
(barreira de tunelamento).

Uma vez encontrados os parametros de deposicao adequados, os quais garantem uma
boa resposta magnetorresistiva das amostras, temos a possibilidade de estudar fendmenos
fisicos decorrentes do SDT em MTJ. Para isso, em sistemas de valvula de spin nao acoplados,
¢ possivel controlar o alinhamento dos momentos magnéticos através da resposta magnética
dos eletrodos. Existem trés maneiras basicas para depositar eletrodos com comportamento
magnético diferenciado:

1. Aquecendo um dos eletrodos;
2. Induzindo uma anisotropia magnética;
3. Materiais com campo coercivo diferente;
Nesta tese, o alinhamento dos momentos magnéticos dos eletrodos € controlado através
de materiais com campos coercivos diferentes (depositados a partir de materiais diferentes) e

induzindo uma anisotropia magnética (eixo preferencial de magnetizagdo. Ver se¢do 2.2.3).

4.1.1 Curvas de magnetorresisténcia tunel

Em sistemas de valvula de spin ndo acoplados, onde o controle do alinhamento
antiparalelo dos momentos magnéticos para baixo campo aplicado ¢ devido a campos
coercivos diferentes (Hc), € importante que os valores dos campos sejam significativamente
diferentes de modo a girar a magnetizacdo dos eletrodos seqiiencialmente. O comportamento
magnetorresistivo ¢ a resposta magnética da MTJ ficam comprometidos para valores de
campos coercivos proximos, refletindo-se num alinhamento antiparalelo parcial.

A figura 4.2 mostra uma curva de magnetizacdo (M-H) que corresponde a uma MTJ

com eletrodos de campos coercivos diferentes (depositados a partir de materiais diferentes
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Nig Fej9 e Co) onde foi induzida uma anisotropia uniaxial (eixo preferencial de magnetizagao,
secdo 2.2.3) aumentando a sensibilidade no controle do alinhamento antiparalelo dos

momentos magnéticos para baixo campo aplicado.

Observa-se a existéncia de duas regides magnéticas diferentes e bem definidas, sendo

que o processo de magnetizacdo ¢ devido ao campo coercivo do Nig;Fejg e Co.
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Figura 4.2: Curva de histerese magnética para uma MTJ de Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/AI(13) + O,(90
s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Barreira de tunelamento depositada a partir da oxidag@o de um filme metalico
fino de Al exposto a uma descarga elétrica DC em atmosfera de oxigénio. Campo magnético aplicado
paralelo ao eixo facil (eletrodo de cima). Medida realizada a temperatura ambiente e os valores de
espessura aparecem em angstrom (A).

Para campos magnéticos aplicados de +150 Oe, os eletrodos tém seus momentos
magnéticos paralelos e alinhados na dire¢do do campo, sendo representados pelas setas na
figura. A outra regido magnética corresponde a campos aplicados de £50 Oe, onde os
eletrodos tém seus momentos magnéticos antiparalelos e alinhados na dire¢do do campo
aplicado. Portanto, a camada magneticamente macia, Nig;Fej9 (He= 0,5 Oe), gira seus
momentos magnéticos antes da camada mais dura, Co, aumentando a sensibilidade no

controle do alinhamento antiparalelo dos momentos magnéticos para baixo campo aplicado.
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Assim, quando numa MTJ ¢ aplicado um campo magnético externo, os eletrodos
giram seus momentos magnéticos conforme o valor do campo coercivo, definindo duas
regides magnéticas diferentes e bem definidas.

O aparecimento do alinhamento antiparalelo para baixo campo aplicado (degraus)
sugere que, para barreiras de tunelamento de AlOx com espessura de aproximadamente 20 A,
embora seja uma barreira fina (5 vezes o parametro de rede do Al), ndo existe acoplamento
por “pinhole” entre os eletrodos capaz de prejudicar a resposta magnética. Portanto, os
eletrodos mantém-se isolados eletricamente.

Desta forma, a barreira de AlOx ¢ capaz de suportar o choque térmico durante a
deposicao do eletrodo de cima evitando a difusdo do material ferromagnético. De outro ponto
de vista, este resultado indica que a funcdo trabalho, raio atdmico e energia cinética dos
atomos do eletrodo de cima ndo favorecem sua difusdo na barreira (Handy, 1962). Barreiras
finas sdo importantes porque favorecem o efeito tinel e evitam a perda de memoria de spin
(“spin flip”), pois a condutividade de tunelamento decai exponencialmente com a espessura.
Assim, podemos concluir que estamos de posse do “know how” para depositar barreiras de
AlOx com propriedades elétricas ¢ magnéticas adequadas para o estudo do tunelamento
dependente de spin em MTJs>.

A figura 4.3 mostra uma curva de magnetizacdo (M-H) e da resisténcia da barreira de
tunelamento em fungdo do campo magnético aplicado para uma MTJ de P,/AlO4(45 s)/Co. E
possivel observar que a reposta magnética e a resposta magnetorresistiva evidéncia o
comportamento de valvula magnética para a MTJ.

O modelo de Julliére (1975), apresentado na se¢do 3.1.1, relaciona a curva de M-H

com a curva de TMR-H. Para Julliére, a probabilidade e a corrente de tunelamento ¢ maxima

* Janice Nickel. Comunicagio privada. Thin Film Department. Hewlett Packard Laboratories. Palo Alto,
California. USA.
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(minima) quando ambos eletrodos tém seus momentos magnético na configuracao paralela

(antiparalela) sendo que a resisténcia da barreira ¢ minima (maxima).
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Figura 4.3: Curva de histerese magnética ¢ da resisténcia da barreira de tunelamento em fungdo do

campo magnético

aplicado para uma MTJ de

Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/AI(16) + Oy(45

s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Campo magnético aplicado paralelo ao eixo facil (eletrodo de cima). Medida
realizada a temperatura ambiente e os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

Para campos magnéticos aplicados de +25 Oe, os momentos magnéticos de ambos os

eletrodos estdo antiparalelos (AP) e alinhados na direcdo do campo. Isto corresponde,

segundo Julliere (1975), ao valor maximo da barreira de tunelamento (valvula fechada). Para

campos magnéticos aplicados de +£100 Oe estamos na regido de momentos paralelos (P) para

ambos os eletrodos, correspondendo ao valor minimo de resisténcia da barreira (valvula

aberta) como mostrado na figura 4.3. Observa-se que a resisténcia para ambos alinhamentos

obedece a seguinte relagdo:

Rar > Rp

Este ¢ o chamado efeito de tunelamento dependente de spin (SDT), onde a resisténcia

da barreira ¢ uma funcdo do alinhamento dos momentos magnéticos de ambos os eletrodos.
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A figura 4.4 mostra que o valor da TMR diminui com o aumento da tensao aplicada. Os
valores de TMR foram calculados relativo ao alinhamento antiparalelo como especificado na
equacdo 3.3. Fisicamente, isso significa que, ao aumentarmos a tensdo sobre a MTJ, o nivel
de Fermi de um eletrodo com respeito ao outro se desloca modificando a populacido de
estados para o tunelamento. O coeficiente de polarizacdo (efetivo) de spin e a altura média da
barreira de tunelamento diminuem, sendo que mais elétrons podem tunelar porque ha mais
estados vazios disponiveis no segundo eletrodo (eletrodo de baixo) aumentando assim o

coeficiente de transmissao.
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Figura 4.4: Curva de TMR para diferentes tensdes aplicadas DC para uma MTJ de
Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/A1(16) + O,(45 s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Campo magnético aplicado paralelo
ao eixo facil (eletrodo de cima). Medida realizada a temperatura ambiente e os valores de espessura
aparecem em angstrom (A).

Como conseqiiéncia, tanto a resisténcia da barreira quanto a TMR diminuem. Portanto,
a dependéncia da DOS com a tensdo aplicada leva a dependéncia da TMR com a tensdo. E
claro que uma interpretagdo mais rigorosa deve considerar a estrutura de banda completa e

ndo somente a DOS na vizinhanga do nivel de Fermi. A figura 4.5 mostra uma representagao
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esquematica de um diagrama de energia ilustrando esta idéia para diferentes regides de tensdao

aplicada.
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Figura 4.5: Diagrama de energia para a regido de tensdo muito baixa ¥— 0 (A) e para a regido de tensdo
intermediaria 0< J'< ¢, (B). Eletrodo 2 (de baixo) estd polarizado positivamente com respeito ao eletrodo
1 (de cima). A area escura proxima ao nivel de Fermi do eletrodo 1 em (B) representa a corrente dos
elétrons de tunelamento (“hot electrons”). Note-se que os “hot electrons” encontram-se acima do nivel
de Fermi do eletrodo 2.

Para baixa temperatura (77 K) e como previsto para MTJs com baixa altura do
potencial, segundo Li et al. (2004a,b) e Ren et al. (2005), as medidas de TMR-H para
diferentes tensdes aplicadas mostraram inversdo da TMR tanto para medidas DC quanto para
AC em baixa freqiiéncia (Ver figura 4.6 para as medidas AC). O grafico menor mostra a
curva de magnetizacdo a 77 K onde ¢ possivel observar as duas regidoes magnéticas diferentes
e bem definidas.

Como discutido acima, para a curva de TMR a temperatura ambiente (figura 4.4), a
TMR diminui com o aumento da tensdo aplicada. Para um valor critico de tensao (V.,; =300
mV) a TMR chega a zero. Para valores de tensdes maiores, inverte seu sinal (350 mV) para
posteriormente atingir o rompimento do dielétrico. Este ¢ um comportamento incomum para o

sistema Py/AlOx/Co.
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Figura 4.6: Curvas de TMR-AC para diferentes tensdes aplicadas para uma MTJ de
Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/AI(16) + O,(30 s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Para a curva correspondente a 350
mV, no regime de inversdo, se mostram ambos os plateaus para o alinhamento antiparalelo. O grafico
menor mostra a curva de magnetizagdo para outra amostra com 60 s de oxida¢do. Medidas realizadas a 77
K e os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

O sistema Py/AlOx/Co ¢ bem conhecido por apresentar TMR de valor positivo, onde a
altura da barreira de potencial (¢) ¢ geralmente maior ou igual a 2,0 eV (Moodera et al., 1995
e Boeve et al., 2000). Esta inversio da TMR ndo foi anteriormente reportada e se deve
preferencialmente a baixa altura do potencial da barreira e a forte dependéncia com a tensdo
aplicada (Cruz de Gracia et al., 2007a).

A figura 4.7 mostra uma curva aproximadamente simétrica para a TMR em fungdo da
tensdo aplicada, onde se pode observar que a TMR diminui com o aumento da tensdo
aplicada, passa pela tensdo critica (TMR = 0), inverte seu sinal e atinge o rompimento do
dielétrico. Além disso, como previsto por Nowak (2000), observa-se a existéncia de uma forte
tensdo aplicada para as MTJs depositadas sob nossas condi¢des. O valor da TMR ¢ reduzido

pela metade para uma tensdo de 120 mV.
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Figura 4.7: Curva de TMR-AC em fungdo da tensdo aplicada para uma MTJ de
Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/A1(16) + O,(30 s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Medidas realizadas a 77 K e os
valores de espessura aparecem em angstrom (A).

A figura 4.8 mostra uma curva da resisténcia da barreira em fung¢do do campo
magnético aplicado para uma tensdo constante de 350 mV, onde se pode observar que a

resisténcia no alinhamento antiparalelo ¢ menor que a resisténcia no alinhamento paralelo.
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Figura 4.8: Curva da resisténcia da barreira em fun¢do do campo magnético para uma tensdo aplicada

AC no regime de inversio para uma MTJ de Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/Al(16) + O,(30
s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Medida realizada a 77 K e os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

Assim, no regime de inversdo, valores da TMR negativos correspondem a seguinte relagao:

Rap <Rp
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A figura 4.9 mostra a DOS massiva como fun¢ao da energia para eletrodos de Py e Co
massivos. Como podemos observar, nao ha possibilidade para a TMR inverter deste ponto de
vista. Existem mais estados vazios na banda com spin para baixo que na banda com spin para
cima (ver a area achurada). Portanto a corrente de tunelamento sera composta principalmente
por elétrons com spin para baixo. Fica claro que, para uma tensao aplicada na regido de tensdo

intermediaria (500 mV) nao havera inversao da populagao de spin.
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Figura 4.9: DOS para os eletrodos de Py e Co massivos relativos ao nivel de Fermi (adaptado de Ostanin
et al. 2005 e Jarlborg e Peter, 1984). A area achurada corresponde a uma tenséo aplicada de 500 mV.

Por outro lado, a altura da barreira para os elétrons na banda d ¢ diferente que para os
elétrons na banda s. Assim, a probabilidade de tunelamento para um estado eletronico em
particular depende da taxa de hibridizacdo dos elétrons s-d. Para os elétrons na banda s a
probabilidade ¢ maior, pois a altura da barreira ¢ menor.

A abordagem tedrica de Slonczewski (se¢do 3.1.2), valida para tensdo aplicada proxima

do zero (= 0 V), prevé mudanca no sinal do coeficiente de polariza¢do (efetivo) de spin
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devido a efeitos de baixa altura do potencial. No presente caso, isto seria uma explicagdao
qualitativa para a inversdo da TMR.

A inversdo da TMR mostrada na figura 4.6 pode ser discutida no contexto da teoria de
Li et al. (2004a,b) e Ren et al. (2005) para a regido de tensdo intermedidria (Ver se¢do 3.2.4).
Esta teoria ¢ uma extensao do modelo de Slonczewski para o caso de tensdo finita (V' # 0 V)
onde a altura da barreira de potencial apresenta uma forte dependéncia com a tensdo aplicada.

No contexto desta teoria, a TMR ¢é expressa pela equacgdo 3.22, onde o fator A(E,, V) é
a contribuicdo da DOS, sempre positiva, independente da tensdo aplicada e, como mostrado
na figura 4.9, ndo ¢ responsavel pela inversao da TMR.

O fator de coeréncia quantica D(E,, V), expresso pela equacdo 3.23, apresenta uma
forte dependéncia com a altura do potencial da barreira, a tensdo aplicada e a energia do
elétron de tunelamento. Este fator ¢ uma func¢do decrescente da tensdo aplicada, podendo
inverter de sinal quando a tensdo for além de um valor critico. Portanto, o unico termo da
equacdo 3.22 capaz de diminuir e inverter a TMR devido a tens@o aplicada ¢ o fator de
coeréncia quantica. Este efeito deve-se preferencialmente a baixa altura do potencial da
barreira e ao coeficiente de transmissao, ¢ ndo a contribui¢do da DOS.

Fisicamente, isto significa que, quanto menor (maior) for a altura do potencial da
barreira, menor (maior) serd o valor da TMR e quanto maior (menor) o coeficiente de
transmissdo da barreira, menor (maior) serd o valor da TMR. Assim, para um aumento da
tensdo aplicada, a altura média da barreira diminui e o coeficiente de transmissdo aumenta,
sendo que a TMR diminui invertendo seu sinal para tensdes maiores que o valor critico V.
Portanto, a corrente de tunelamento para o alinhamento paralelo fica menor que para o
alinhamento antiparalelo. Conseqiientemente, como previsto por Li et al. e Ren et al. ¢
possivel para MTJs com baixa altura do potencial da barreira e com forte dependéncia na

tensdo aplicada, mostrar inversao da TMR.
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Como discutido anteriormente, a figura 4.7 evidencia uma forte dependéncia da TMR
com a tensdo aplicada (TMR ¢ a metade do valor original para 120 mVc e 175 mVpc (ndo
mostrado) para as curvas AC e DC respectivamente). Esta correlacdo entre a baixa altura do
potencial e a forte dependéncia com a tensdo aplicada é, segundo Nowak (2000), devida as
condi¢des de oxidagdo forte durante a deposi¢do, em nosso caso sendo garantida pela
distdncia canhdo-substrato de 50 mm e pelos parimetros de deposicdo da barreira (se¢ao
2.2.3).

Finalmente, como a TMR depende da altura da barreira de potencial, isto explica
porque nossas MTJs mostram baixos valores de TMR (até 8% a 77 K) se comparado com os
valores reportados por outros autores (Moodera et al., 1995 e Boeve et al., 2000). Esta
dependéncia da TMR com a altura da barreira estd de acordo com o resultado obtido por
Dimopoulos et al. (2001) para jungdes com barreiras amorfas de AlOx. Utilizando uma
abordagem diferente, estes autores encontraram (assim como Tsymbal e Pettifor (1998), secao
3.1.4) que a corrente de tunelamento ¢ transmitida através de poucas regides ou canais
condutores ( “hot spots”) que interligam os dois eletrodos. Assim, a corrente se distribui de
forma heterogénea através da barreira.

A formagdo destes canais diminui a altura da barreira e prejudica o sinal da TMR.
Desta forma, como encontrado por Da Costa et al. (2000a), a amplitude do sinal da TMR
reflete a organizagdo atomica das interfaces, o mecanismo de tunelamento e os parametros
intrinsecos da barreira (espessura ¢ altura).

Tanto a abordagem realizada por Dimopoulos et al. (2001) como os ajustes as curvas
I-V (discutidos na proxima se¢do) determinam a média dos hot spots. Isto explica porque a
densidade da corrente de tunelamento possui uma distribui¢do estatistica larga como

encontrado por Da Costa et al. (1998) e sugere um regime de decoeréncia quantica.
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Nos interpretamos o conceito de coeréncia quantica no modelo de Li et al. e Ren et al.
como hot spots localizados e definindo uma distribuigdo estatistica estreita para a densidade
da corrente de tunelamento, explicando assim, a diminui¢ao e inversdao da TMR.

Para verificar se o conceito de coeréncia quantica no modelo de Li et al. e Ren et al. ¢
0 mecanismo fisico responsavel pela inversdo da TMR, foi calculada a tensdo critica (V) a

partir da equagdo 48 na referéncia Li et al. 2004a para T=0 K, a qual é expressa como:

2

1
eV, ) —@ +——-
cri > 2¢1 2¢1 ,U

Para MTJs com altura de barreira de aproximadamente 1 eV, com potencial quimico
definido como o nivel de energia na metade da altura da barreira de 4 = 0,5 eV e com a
metade do deslocamento em termos de energia de uma banda com relagdo a outra de A = 0,7
eV, tém-se para o eletrodo de Co que:

Veri =250 mV
o qual representa um valor proximo ao valor medido experimentalmente de 300 mV.

E bom ressaltar que este valor ndo representa uma boa aproximagdo devido a limitagéo
de aplicabilidade do modelo de banda parabdlica em metais 3d, ao desprezo do efeito da
massa efetiva do elétron de tunelamento e a contribuicdo de magnons e outros efeitos de
temperatura também ndo sendo levados em consideragao.

Por outro lado, a teoria de Li et al. e Ren et al. estabelece uma dependéncia linear entre
a tensdo critica e a altura da barreira de potencial. Assim, para uma barreira com baixa altura
de potencial é esperada uma tensdo critica baixa aumentando as chances de se observar
inversdo da TMR. Esta ¢ a razdo pela qual jun¢des com barreira de Al,O;5 alta (> 2 eV) nao
apresentam inversdo da TMR dentro da regido de valores experimentais, enquanto que
jungdes com baixa altura da barreira tal como Ta;Os (= 0,4 e¢V) sim (Sharma, Wang e Nickel,

1999).
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Portanto, o resultado mais convincente para mostrar que a coeréncia quantica € o
mecanismo fisico por trds da inversao da TMR ¢ apresentado na figura 4.10. A figura mostra
um aumento da tensdo critica para inversdo (V) com o aumento da altura da barreira de
potencial em completo acordo com a previsao linear tedrica realizada por Li et al. 2005.
Também se pode observar que a baixa assimetria para a curva TMR-AC mostrada na figura

4.7 esta de acordo com a baixa assimetria para a altura da barreira discutida na se¢do 4.1.2.
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Figura 4.10: Tensao critica em fungfo da altura da barreira de potencial. Medidas realizadas a 77 K.

Geralmente, para barreiras de tunelamento de Al,Os, a altura do potencial ¢ alta e a
tensao critica € tao alta que a TMR permanece positiva até atingir a tensao de rompimento do
dielétrico. O nivel de Fermi fica muito abaixo da altura média da barreira e tanto a taxa de
elétrons tunelando quanto o coeficiente de transmissao sdo menores quando comparados a
barreiras com baixa altura do potencial e igual tensdo aplicada. Em nossas deposicoes foi
possivel obter barreiras com baixa altura do potencial para o mesmo tipo de barreira de
tunelamento desta forma, a tensdo critica € suficientemente pequena para observar inversao da

TMR antes que a tensao de rompimento do dielétrico seja atingida.
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Recentemente Beletskii et al. (2007), desenvolveram um modelo a temperatura
ambiente e encontraram um resultado semelhante ao obtido por Li et al. ¢ Ren et al. para
MTIJs com baixa altura de potencial. A figura 4.11 mostra a dependéncia da TMR com a
tensdo aplicada para uma barreira de 5 A de espessura ¢ altura de o = 0,6 (figura 4.11A) e de
o = 0,2 (figura 4.11B) onde os nlimeros proximos as curvas representam a razao das massas
(Mg/M,). M5 representa a massa efetiva do elétron de tunelamento na barreira e M, representa

a massa do elétron livre.
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Figura 4.11: Resultado numérico para a TMR em fungdo da tensdo aplicada para uma MTJ com altura da
barreira de 0,6 (A) e 0,2 (B), e espessura de 5 A. Os nimeros proximos as curvas representam a razao das
massas (Mg / M,) (Beletskii et al., 2007a).

Para ambas as figuras se podem observar uma maior dependéncia da TMR com a
tensdo aplicada quando o valor para a razdo das massas aumenta a partir de 0,6. Também se

pode observar neste regime que valores maiores da razdo das massas correspondem a valores
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menores para a tensdo critica (TMR=0). Esta tendéncia se observa para ambas as barreiras (Qa
e ¢B).

Nessa mesma regido e para um valor fixo da razdo das massas, por exemplo, 0,6 a
tensdo critica se desloca para valores menores quando a altura da barreira decresce. Para @a
=0,6 ¢ o =0,2 correspondem tensdes criticas de aproximadamente 3,0 V e 1,5 V,
respectivamente para a regido das massas de 0,6.

Este trabalho corrobora o resultado de Li et al. e Ren et al. obtido para baixa
temperatura e abre a possibilidade de estudar o efeito da altura da barreira sob a TMR antes de
atingir o rompimento do dielétrico. Em nosso caso, a inversdo da TMR se mostrou bem

definida para baixa temperatura (77 K).

4.1.2 Ajustes das curvas I-V

O resultado de inversao da TMR discutido na se¢do anterior no contexto da teoria de
Li et al. (2004a,b) e Ren et al. (2005), foi possivel devido a baixa altura do potencial da
barreira e a forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada. Mesmo que o potencial da
barreira seja baixo, mostraremos que para as MTJs depositadas, o tunelamento quantico ¢ um
mecanismo de transporte eletronico. Para isso, a dependéncia exponencial da condutividade
de tunelamento com a espessura da barreira ¢ uma condi¢do necessaria, mas ndo suficiente
(Jonsson Akerman et al., 2000). Este ¢ um critério fundamental e o mais dificil de ser
determinado devido a imprecisdo de conhecer o valor real (efetivo) da espessura envolvida no
processo de tunelamento.

Outros critérios aceitos e que utilizaremos sdo as curvas I-V e I-T. Isto porque a

corrente de tunelamento durante a medida de transporte eletronico é sensivel a pequenas
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porcdes de espessura da barreira, e areas efetivas de tunelamento definidas por flutuagdes da
espessura durante o crescimento do filme.

No que diz respeito as curvas I-V, os ajustes serdo realizados com os modelos de
Simmons (1963b,c), Simmons (1964) e Chow (1965) discutidos no capitulo 2 (segdes 2.1.1 ¢
2.1.2). Os parametros da barreira obtidos a partir dos ajustes s3o a espessura (), a altura (¢) e
a area efetiva de tunelamento (4.p). Assim, para realizar os ajustes, tanto ¢ € ¢ como 4.y foram
considerados como parametros livres. A area efetiva de tunelamento representa a area
atravessada pela corrente nas regides onde tanto a espessura como a altura da barreira € menor
e o fluxo de elétrons esta concentrado.

A figura 4.12 mostra duas curvas de /-V para uma juncido de Py/AlOx(30 s)/Co que
correspondem as medidas realizadas em temperatura ambiente e a 95 K. Para ambas as curvas
podemos observar, como discutido no capitulo 2, o comportamento 6hmico para a regido de
baixa tensao (V—0) e, a partir de 150 mV, o comportamento ndo 6hmico (ndo linear), o qual
comeca a ser significativo. Assim, a figura 4.12 mostra um mecanismo tipico de tunelamento
quantico, o qual fica mais evidente ao observarmos que, para temperaturas menores (95 K) a
resisténcia da barreira aumenta.

Na mesma figura, a curva correspondente a 300 K mostra o ajuste realizado usando o
modelo de Chow para jungdes tunel com barreiras assimétricas (equacdo 2.27, secdo 2.1.2)
onde a curva experimental e a calculada dificilmente podem ser diferenciadas. Para a regido
de baixa tensdo aplicada, o primeiro fator exponencial a direita na equagdo 2.27,
correspondente ao primeiro quadrante da figura 4.12, possui uma contribuicdo menor para a
caracteristica da curva I-V do que a parte linear. Assim, a equag¢do descreve um

comportamento 6hmico para esta regido.
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Figura 4.12: Curvas experimentais da corrente de tunelamento em fungéo da tensdo aplicada para uma
MTIJ de Ta(98)/TA/Py(474)/Al(4)/TM/AI(13) + O,(30 s)/TAM/Co(420)/Cu(100) medidas a 300 K e 95
K. A curva experimental para 300 K (pontos) foi ajustada usando o modelo de Chow para barreira
assimétrica (linha). Alguns pontos experimentais foram suprimidos intencionalmente para mostrar a
qualidade do ajuste. Os eletrodos ferromagnéticos estdo no estado de magnetizacao paralela e os valores
de espessura aparecem em angstrom (A).

Para a regido de tensdo intermedidria (acima de 150 mV), o fator exponencial possui
uma contribuicdo maior que a parte linear e aproximadamente uma ordem de grandeza maior
que o valor para J—0 normalizado, descrevendo um comportamento ndo 6hmico para a
caracteristica da curva /I-V. Fisicamente, a ndo linearidade é devida ao decréscimo da altura
média do potencial da barreira com o aumento da tensdo aplicada.

Este comportamento para ambas as regides aparece nas curvas /-V tanto para 300 K
como para baixa temperatura (95 K), com ou sem campo magnético aplicado. Por ultimo, é
possivel observar que ambas as curvas sao aproximadamente simétricas, mesmo em se
tratando de uma MTJ depositada com eletrodos de diferente funcao trabalho.

Tanto o modelo de Chow como o modelo de Simmons ajustam bem as curvas
experimentais. Como se pode observar na figura 4.13, a excegdo do ajuste realizado usando o

modelo de Simmons para juncao tunel com barreira assimétrica (equagao 2.18, se¢ao 2.1.1),
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foi possivel obter o valor tanto da espessura e da altura da barreira como da area efetiva de
tunelamento com barras de erros menores. Esta tendéncia aparece em todas as MTJs
ajustadas, o que leva a pensar em provaveis falhas do modelo de Simmons para barreira

assimétrica.
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Figura 4.13: Valores da espessura da barreira (¢), altura (¢) e 4rea efetiva de tunelamento (4.) obtidas
ajustando a curva [-V/ para uma MTJ de Ta(98)/TA/Py(474)/Al(4)/TM/AI(13) + 0,(30
s)/TAM/Co(420)/Cu(100) com o modelo de Simmons para barreira simétrica (A) e assimétrica (B) além,
do modelo de Chow para barreira simétrica (C) e assimétrica (D). Os eletrodos magnéticos estdo no
estado de magnetizagdo paralela. Medida realizada & 300 K e os valores de espessura aparecem em
angstrom (A).
Como visto anteriormente na se¢do 2.1.1, a aproximagao de Simmons para a densidade
da corrente de tunelamento consiste em aproximar a barreira de potencial com formato
arbitrario ¢(x,V) a uma barreira de potencial de altura média (v), também de formato

arbitrario. Conseqiientemente, a energia total ¢ constante através da barreira de tunelamento e

toda a informagao a respeito da assimetria ¢ perdida (Brinkman et al., 1970 e Chow, 1965).
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Portanto, o0 modelo de Simmons para barreira assimétrica na pratica esta considerando a
corrente liquida de tunelamento que flui do eletrodo 1 para o eletrodo 2 (J,—, , dire¢do
reversa) igual a corrente liquida de tunelamento quando a juncdo tinel estd polarizada na
dire¢do “para a frente” (J,—,1), ou seja, as caracteristicas /-7 ndo apresentam dependéncia com
a polaridade da tensdo aplicada sobre a jungdo tinel.

Por outro lado, todas as MTJs medidas mostraram tanto curvas /-} aproximadamente
simétricas como barreiras com baixa altura do potencial quando comparadas com valores
reportados na literatura para o mesmo sistema (Moodera et al., 1995 e Boeve at al., 2000). A
figura 4.13 mostra valores de aproximadamente 1 eV quando a literatura reporta valores
maiores ou iguais a 2 eV.

Todos os ajustes foram realizados obedecendo aos seguintes procedimentos:

1. Os parametros de entrada para um ajuste preliminar (100 iteragdes) correspondem

aos valores nominais, quando possivel (t=20 A, p,=2¢eV,p1=2¢eV,py=1eVe
A= 10 Tem’;

2. Um segundo ajuste ¢ realizado (100 iteragdes) utilizando como parametros de
entrada os valores encontrados no passo anterior, com o objetivo de melhorar o
coeficiente de correlagdo;

3. Todas as curvas /I-V no mesmo formato ou janela de medida (entre -600 mV a +600
mV). Isto porque as aproximagdes de ambos os modelos nao sdo uniformemente
validas para diferentes janelas de tensdo (Rottlander, Hehn e Schul, 2002). Realizar
0s ajustes na mesma janela permite comparagdes entre diferentes amostras.

A figura 4.14 mostra a derivada de uma curva /-J ajustada usando o modelo de Chow

para barreira assimétrica em funcdo da tensdo aplicada. Como se pode observar, esta ¢ uma
curva parabdlica levemente deslocada para valores de tensdo negativa com o minimo de

condutancia em V,,;, = -11,87 mV. O deslocamento fica mais evidente no grafico menor da
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figura 4.9 (ver seta) onde graficamos a segunda derivada proxima a posi¢ao do minimo. Este

leve deslocamento ¢ devido a baixa assimetria da barreira de potencial.
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Figura 4.14: Derivada de uma curva /-J ajustada, em fungdo da tensdo aplicada para uma MTJ de
Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/AI(16) + O,(45 s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Note que a curva estd levemente
deslocada a esquerda, como se pode observar no grafico menor, para a segunda derivada. Ndo foi
aplicado campo magnético e a medida foi realizada a 300 K. Os valores de espessura aparecem em
angstrom (A).

Nowak (2000) mostrou uma correlagdo experimental entre o formato da curva de
condutancia com a intensidade e duracdo da oxidagdo devido a falta de homogeneidade
espacial da descarga elétrica. Assim, segundo Nowak, as caracteristicas da barreira dependem
da regido espacial onde as jungdes sdo localizadas durante a deposi¢ao. Desta correlagdo, tem-
se que para uma condi¢do de oxidagdo fraca existe um deslocamento da curva de condutancia
para valores positivos da tensdo aplicada (até¢ 100 mV para V,,;,) indicando que a camada fina
de Al estd parcialmente oxidada. Esta condi¢do de oxidagdo resulta em barreiras altamente
assimétricas e finas.

No caso de uma condigdo de oxidacdo muito forte, existe um deslocamento da curva

de condutancia para valores negativos da tensdo aplicada, indicando a oxidagao do eletrodo de
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baixo. Esta condi¢do de oxidacao resulta em barreiras com muito baixa assimetria ¢ maior
espessura.

Por outro lado, para as MTJs depositadas sob condi¢des de oxidagdo fraca e forte, foi
encontrada uma forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada. Portanto, o controle desta
variavel abre a possibilidade de manipular os pardmetros intrinsecos da barreira (¢ ¢ @)
durante a deposi¢do. Assim, o resultado mais importante mostrado na figura 4.14 ¢é, segundo a
correlacdo de Nowak, a deposi¢do de MTJs com barreiras tinel apropriadamente oxidadas
numa descarga elétrica forte, resultando em barreiras de potencial aproximadamente
simétricas (retangular onde ¢; = ¢;). Além disso, foi visto na se¢do 4.1.1 (figura 4.6) que as
nossas MTJs apresentam TMR com forte dependéncia na tensdo aplicada, como previsto por
Nowak.

Fisicamente, a baixa assimetria significa que as caracteristicas de transporte eletronico
sdo uma funcdo da polaridade da tensdo aplicada sobre a jun¢do tunel (Simmons, 1963c). A
figura 4.15 mostra duas curvas de magnetorresisténcia tinel para corrente de tunelamento
constante de + 100 pA. Como se pode observar, a resisténcia da barreira de tunelamento ¢
maior para a corrente negativa do que para a corrente positiva.

Isso significa que o valor da corrente liquida de tunelamento quando flui do eletrodo 1
(de cima) para o eletrodo 2 (de baixo) (J;—., direcdo reversa) ¢ diferente ao valor quando flui
do eletrodo 2 para o eletrodo 1 (J>—,, dire¢do para a frente). Ou seja, as caracteristicas de
transporte eletronico apresentam dependéncia com a polaridade da tensdo aplicada sobre a

jungdo tanel.
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Figura 4.15: Curva de magnetorresisténcia tinel para corrente de tunelamento de = 100 uA para uma
MTIJ de Ta(98)/Py(474)/Al(4)/TM/AI(16) + O5(30 s)/TAM/Co(420)/Cu(100). Medidas realizadas a 300 K
e os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

A tabela 4.1 mostra os pardmetros obtidos através dos ajustes das curvas /-} para 7
MT]Js usando o modelo de Simmons e de Chow. As duas tltimas colunas a direita mostram os
valores da altura da barreira de potencial assimétrica para ¢, € ¢ .

Como se pode observar, a assimetria da barreira ¢ baixa (= 0,2 eV) resultando em
MTJs com barreiras aproximadamente simétricas. Como mencionado acima, a baixa
assimetria pode ser devida a barreira de tunelamento ser apropriadamente oxidada numa
descarga elétrica forte, mas também reflete o fato que a fungdo trabalho de ambos os eletrodos
sdo proximas.

Fisicamente, este resultado sugere que os pressupostos adotados em ambos os modelos
nos levam a resultados apropriados em MTJs para este caso em particular de baixa assimetria.

Isto explica por qué ambos os modelos para o caso de barreira de potencial simétrica também

mostraram bons ajustes das curvas I-V.
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Tabela 4.1: Parametros intrinsecos da barreira obtidos através de ajustes as curvas I-V usando o modelo de
Simmons e Chow. Espessura efetiva da barreira (fo10x ), altura do potencial da barreira (), area efetiva de
tunelamento (4.p) e tempo de oxidagdo (7). Curvas /-V medidas a 300 K e os eletrodos ferromagnéticos no
estado de magnetizagdo antiparalela.

Barreira Simétrica Barreira Assimétrica

Simmons Chow Chow
Tox(s) @0 (eV) t aiox (A) @0 (eV) Ao @’y @1 (eV) @2 (eV)
30 0.726+0.014 8.98+0.08 0.778+0.017 (2.9+0.4) 10° 1.221+£0.018 0.985+0.014
30 0.743 +£0.004 9.39+0.08 0.827+0.006 (1.9+0.3) 107 1.239+0.015 1.032+0.019
30 0.807+0.023 9.96+0.18 0.914+0.035 (1.2+0.4) 10 1.231+£0.025 0.990+0.011
45 0.819+0.021 10.14+£0.20 0.926+0.032 (2.1+£0.3) 10 1.236+£0.024 1.002+0.023
45 0.793+0.006 10.53+0.07 0.945+0.013 (1.1+0.1) 108 1.251+£0.013 1.018+0.022
60 0.836+0.024 10.98+0.11 0.990+£0.017 (3.9+04) 10 1.269+0.011 1.034+0.017
60 0.845+0.0009 11.71+£0.20 1.039+0.007 (3.5+0.7) 10 1.308 £0.029 1.075+0.025

Por outro lado, a tabela 4.1 mostra valores baixos para a altura do potencial da barreira
(= 1 eV) se comparados com valores reportados na literatura (geralmente acima de 2 eV).

Levando em consideragdo que MTJs da mesma espessura e diferentes areas efetivas de
tunelamento apresentam diferentes resisténcias, ¢ necessario compensar este efeito
multiplicando a resisténcia medida pelo correspondente valor de A.; . Usando os valores que
aparecem na tabela 4.1, correspondente a0 modelo de Chow para jungdo tunel com barreira
simétrica (equacdo 2.24, secdo 2.1.2), a figuras 4.16 mostra o produto da resisténcia de
tunelamento por 4. em fungdo da espessura efetiva da barreira.

Como se pode observar, aparece um claro crescimento exponencial de R 4.4 para as
MTlJs depositadas, sugerindo que o tunelamento quantico ¢ um mecanismo de transporte
eletronico. Esta ¢ a primeira vez que tal comportamento emerge de parametros obtidos a partir
de ajustes realizados em curvas experimentais de /-} para MTJs. Tal comportamento, embora
ndo seja uma condi¢do suficiente, ¢ uma condi¢do necessaria para o tunelamento quantico.

Este resultado ¢ decorrente tanto da baixa assimetria da barreira como de seu baixo valor.
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Figura 4.16: Resisténcia da barreira de tunelamento normalizada por 4.+ (A) em fungdo da espessura
efetiva da barreira. Medidas realizadas a temperatura ambiente e os eletrodos no estado de magnetizago
antiparalela. A resisténcia foi determinada na regido 6hmica das curvas /- (= 40 mV). A linha continua
foi calculada segundo Merzbacher (1998).

H4 uma variacio de 3 A para a espessura da barreira, sendo compativel com a variagio
de duas ordens de grandeza para R Ay . Essa baixa varia¢do da espessura estd associada a
limitacdo do processo de oxidagdo pela presenga do eletrodo de baixo. A menor energia de
formacgao para o 6xido de metais como o Ta ou o Al, em compara¢do com a dos 6xidos de
metais como Fe, Co e Ni, poderia bloquear o processo de oxidagdo na interface
eletrodo/barreira, levando a espessuras menores (Dorneles, Flores e Schelp, 2003).

Dorneles et al. (2003) mostraram um resultado consistente para o crescimento
exponencial de R 4.4 em fungdo de faj0x usando pardmetros obtidos a partir de ajustes
realizados em curvas experimentais de /-7 (modelo de Simmons para barreira simétrica) para
jungdes ndo magnéticas (AI/AIOL/Al).

A linha continua na figura 4.16 foi calculada usando a relagdo de Merzbacher (1998),

expressa por:

2t
RAy,=P exp[7 1/ngz)o} , 4.1
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onde P =7,4x10"2Q cm’ ¢ ¢, = 1,4 eV. Nesta expressdo ¢, ¢ uma fungdo independente de 7 ¢
a massa efetiva do elétron do tunelamento dentro da barreira ¢ desprezivel.

O resultado mostrado na figura 4.16 ndo deixa dividas sobre o tunelamento quantico
como mecanismo de transporte eletronico nas MTJs depositadas, mas também sugere a
presenca de “hot spots”. Neste caso particular, 4.y varia de 10® até 10” cm?, como podemos
observar na tabela 4.1. Quando comparado com a 4rea geométrica da jungdo (4x10™ cm?),
pode-se concluir que existe uma area efetiva de tunelamento indicando a presencga de “hot
spots”.

Durante o crescimento do eletrodo de baixo, haverd flutuagdes da espessura. Estas
flutuagdes definem os “hot spots” ou regides onde os eletrodos ficam menos separados. A
figura 4.17 mostra o perfil da corrente de tunelamento e se pode observar que a corrente fica

concentrada nos “hot spots” ou seja, o transporte eletronico acontece nessas regioes.

y/// I 7
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Figura 4.17: Perfil da corrente de tunelamento para uma jungdo tinel mostrando os canais altamente
condutores ou “hot spots”.

A densidade da corrente de tunelamento para nossas MTJs est4 na ordem de 10° A/cm?
sendo alta o suficiente para diminuir a TMR através da inversdo localizada dos momentos
magnéticos dos eletrodos. Recentemente Beletskii et al. (2007B) e Zhang et al. (2007),
mostraram que para MTJs com barreiras de baixa altura de potencial (MgO 0,34 eV até 0,50
eV) a densidade da corrente de tunelamento pode aumentar até 10° A/em® e inverter os

momentos magnéticos de toda a camada magnética. Embora este mecanismo justifique a
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diminui¢do da TMR ele ndo justifica o resultado de inversao da TMR discutido na se¢do
4.1.1.

Usando os valores que aparecem na tabela 4.1, correspondente ao modelo de Chow
para juncdo tinel com barreira simétrica (equacao 2.24, secdo 2.1.2), a figura 4.18A mostra a
altura da barreira de potencial em funcdo da espessura efetiva da barreira para uma MTJ de
Py/AlO/Co.

Como se pode observar na figura 4.18A para a MTJ, a barreira de potencial aumenta
levemente com o aumento da espessura efetiva numa faixa de 9 A até 12 A, sugerindo que o
processo de construgdo do “gap” da barreira isolante esteja em seu estagio inicial. Por outro
lado, a figura 4.18B mostra o resultado obtido por Dorneles (2003) para uma jung¢ao tinel nao

magnética Al/AlO,/Al depositada sobre as mesmas condigdes experimentais que para a MTJ.
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Figura 4.18: Altura da barreira de potencial em fungdo da espessura efetiva da barreira tanto para uma
MTIJ (A) como para uma jun¢do tinel ndo magnética (B). Medidas realizadas a temperatura ambiente e
os eletrodos no estado de magnetizagdo antiparalela para (A). A linha continua em (A) e em (B)
representa apenas uma guia para os olhos. A figura (B) foi retirada de Dorneles (2003).

No que diz respeito a jungcdo ndo magnética, se pode observar que numa faixa de
espessura maior que a MTJ, a altura da barreira aumenta para o valor massivo do ALOs . A
linha continua para ambas as curvas representa uma guia para os olhos e foi desenhada apenas

para mostrar esta tendéncia.
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Portanto, o transporte eletronico acontece nos “hot spots” onde precisamente o “gap”
da barreira ndo estd bem definido e a estequiometria seja AlOx e ndo Al,Os . Isto explica a
baixa altura da barreira de potencial nas MTJs depositadas.

As barras de erro na figura 4.18A e B dependem da janela de tensdo onde foi realizada
a medida da curva /-V. Para a regido de baixa tensdo ¢ regido de tensdo intermediaria, a
corrente de tunelamento (/) € relacionada com Ay € faiox Por: 1 o (Aey /taiox) € 1 o (Ao /£ Alox)
respectivamente (Ver equagdo 2.24 para a regido de tensdo intermediaria).

Para as curvas I-V na regido de baixa tensdo, a contribuicdo Ohmica ¢ ainda
significativa. Assim, a rotina de ajuste ndo ¢ capaz de determinar qual dos parametros deve
ser variado (4 ou fai0x) quando se encontra na regido de transi¢do para a regido de tensdo
intermediaria, ja que qualquer dupla de valores proporcionais levara a mesma razao. Esta ¢ a
razdo pela qual as curvas /- devem ser medidas na maior janela de tensdo aplicada possivel,
sendo limitada pela tensdo de rompimento do dielétrico. Desta forma, a contribui¢do 6hmica
sera desprezivel e as barras de erro serdo menores.

A dependéncia exponencial do tunelamento quantico com os parametros intrinsecos da
barreira (equacdo 4.1) atua como um amplificador das oscilagdes destas varidveis. Desta
forma, pequenas oscilagdes da espessura e da altura influenciam fortemente as propriedades
estatisticas do tunelamento quantico (Da Costa et al., 2003).

Resultados experimentais obtidos por Da Costa et al. (1998) para jungdes com
barreiras amorfas de AlOx mostram que a corrente de tunelamento possui uma distribuicao
estatistica larga e com uma queda lenta para altas correntes. Este resultado indica que em
escala nanométric, a corrente pode variar de um local para outro em até 4 ordens de grandeza.

A analise dos ajustes realizados as curvas experimentais mostra que a corrente de
tunelamento se transmite pela barreira de forma heterogénea através de “hot spots” ou canais

altamente condutores, corroborando a existéncia de uma area efetiva de tunelamento e
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justificando sua inclusdo como parametro livre nos ajustes das curvas /-V (Da Costa et al.,
2000b).

Assim, podemos concluir, no que diz respeito as junc¢des planares, que a corrente de
tunelamento ¢é distribuida e determinada pelos parametros intrinsecos da barreira. Entretanto,
para a jung¢do tinel granular (ver Cruz de Gracia et al. (2007b)), os elétrons tunelam de um
eletrodo para outro através dos graos, sendo que a corrente de tunelamento ¢ determinada pela
energia de carga ou efeito de bloqueio de Coulomb.

O outro critério utilizado para considerar que o transporte eletronico esta sendo através
do efeito tinel é o estudo da corrente de tunelamento como fun¢do da temperatura para uma
tensdo aplicada constante. O modelo de Stratton (1962) relaciona de forma qualitativa a
contribui¢cdo da energia térmica na corrente de tunelamento, a qual pode ser expressa através
da seguinte série:

IT)=10)[1+CT?+..] 4.2
onde /(0) representa a corrente de tunelamento para o zero absoluto de temperatura ¢ C ¢ uma
constante que depende dos parametros da barreira (¢ € o).

A figura 4.19 mostra duas curvas da corrente de tunelamento em func¢do da temperatura
para tensdo aplicada na regido de baixa tensdo (40 mV) e na regido de tensdo intermediaria
(300 mV).

Como se pode observar, para a regido de tensdo intermedidria, a corrente /(7) tende a
ser proporcional a 72 em toda a faixa de temperatura medida, como previsto pelo modelo de
Stratton. Por outro lado, a curva /-T para a regido de baixa tensdo aplicada satisfaz o modelo
de Stratton, mas evidéncia a necessidade de acrescentar mais termos da série de Stratton para
realizarmos futuros ajustes das curvas experimentais. Este resultado sugere, mais uma vez,

que o tunelamento quantico ¢ um mecanismo de transporte eletronico nas MTJs depositadas.
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Para maiores detalhes sobre mecanismos de transporte eletronico em jungdes tunel, ver Xu,

Ephron e Beasley (1995).
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Figura 4.19: Curvas experimentais da corrente de tunelamento em fungdo da temperatura para uma MTJ
de Ta(98)/TA/Py(474)/Al(4)/TM/AI(13) + O,(45 s)/TAM/Co(420)/Cu(100) medida com tensdo aplicada
constante de 300 mV (A) e 40 mV (B). Os valores de espessura aparecem em angstrom (A).

Portanto, podemos concluir que as MTJs foram depositadas sob condi¢des de oxidagdo
(secdo 2.2.3) que garantem baixa altura da barreira de potencial, baixa assimetria da barreira,
forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada e o tunelamento quantico como mecanismo
de transporte eletronico. Isto possibilitou o crescimento exponencial de R 4.4 em fungdo da

espessura da barreira e a inversdao da TMR com a tensdo aplicada (se¢do 4.1.1).
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Capitulo 5 Conclusotes

Foram produzidas jungdes tiinel com eletrodos ferromagnéticos (Py/AlOx/Co) usando a
técnica de desbastamento i6nico com o objetivo de corroborar o modelo de Li et al. (2004a,b)
e Ren et al. (2005) e que prevé inversdo da TMR com a tensdo aplicada devido a baixa altura
do potencial da barreira.

Como as caracteristicas da barreira dependem da regido espacial onde as MTJs sdo
localizadas durante a deposicao, as condi¢cdes de oxidacdo sob as quais foram depositadas as
MT]Js levaram a producdo de juncdes tiinel com baixa altura da barreira de potencial, baixa
assimetria da barreira, forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada e o tunelamento
quantico como mecanismo de transporte eletronico.

As medidas da resisténcia de tunelamento em funcdo do campo magnético aplicado
mostram uma inversdo da TMR com a tensdo aplicada em medidas realizadas a baixa
temperatura (77 K). O sistema Py/AlOx/Co ¢ conhecido por apresentar TMR de valor positivo
e barreiras com elevado valor da altura do potencial (= 2 eV) quando comparado com o0 nosso
(= 1 eV). Por outro lado, a partir dos parametros intrinsecos da barreira obtidos realizando
ajustes as curvas [-V, as MTJs mostram um crescimento exponencial da resisténcia de
tunelamento em funcao da espessura efetiva da barreira.

A DOS real como fun¢do da energia para os eletrodos de Py e Co massivos mostram
claramente que nao ha possibilidade para a TMR inverter pois ndo haverd inversao da
populagdo de spin segundo se pode observar na figura 4.6 para a regido de tensdo
intermediaria. No modelo de Li et al. (2004a,b) e Ren et al. (2005) a contribuicdo da DOS ¢
dada pelo fator A(E,, V), sempre positivo, ndo importando o valor da tensao aplicada. Portanto,

a DOS nao sugere a possibilidade para a TMR inverter.
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A forte dependéncia da altura da barreira de potencial com a tensdo aplicada, segundo
o modelo de Li et al. (2004a,b) e Ren et al. (2005), ¢ responsavel pela forte dependéncia da
TMR com a tensao aplicada, permitindo a observacdo do efeito da altura da barreira sobre a
TMR em fun¢do da tensdo aplicada. Neste modelo a contribuicdo da altura da barreira de
potencial para a TMR ¢ dada pelo fator de coeréncia quantica D(E, ,V) (equagdo 3.23) sendo o
unico termo capaz de diminuir e inverter a TMR devido a tensao aplicada. Assim, podemos
concluir que a inversdo da TMR para o sistema Py/AlOx/Co estd em acordo com o modelo de
Lietal. e Renetal..

Portanto, o sinal e o valor da TMR ndo podem ser atribuidos somente as propriedades
intrinsecas dos eletrodos ferromagnéticos, mas também a qualidade da barreira de
tunelamento.

Por outro lado, ajustes as curvas [-V, medidas a temperatura ambiente, com o0s
modelos de Simmons (1963b,c), Simmons (1964) e Chow (1965), mostram nao somente
valores baixos para a altura do potencial da barreira (= 1 eV), mas também barreiras com
baixa assimetria (= 0,2 eV).

Também, as curvas /-V para temperatura ambiente ¢ baixa temperatura, as curvas /-7
para tensdo constante e o crescimento exponencial da resisténcia de tunelamento em funcao
da espessura efetiva da barreira mostram o tunelamento quantico como mecanismo de
transporte eletronico, sugerindo a possibilidade de constatar o aparecimento de areas efetivas
de tunelamento (“hot spots”), as quais representam menos de 1% da érea fisica da jungdo, e
indicando a presenca de uma distribui¢do ndo uniforme da corrente de tunelamento, tal como
mostrado por Dorneles et al. (2003) em jung¢des tinel com eletrodos ndo magnéticos e barreira
de potencial simétrica (Al/AIOx/Al).

Portanto, nosso resultado sugere que ambos os modelos (Simmons ¢ Chow) podem

explicar os principais aspectos da fisica envolvida em jungdes tinel com eletrodos
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ferromagnéticos, mesmo que neles a densidade da corrente de tunelamento ndo apresente
dependéncia com a DOS e esta seja considerada como um pardmetro invariavel (até 1 eV).
Como as nossas medidas foram realizadas na regido de tensdo intermediaria, a contribui¢do da
DOS nesta regido nao ¢ significativa.

Sendo assim, podemos concluir que os pressupostos assumidos em ambos os modelos
nos levam a resultados apropriados para as MTJs depositadas com as caracteristicas acima

mencionadas.

5. 1 Perspectivas

Levando em consideracao que a barreira de Ta,Os reportada na literatura tem mostrado
baixa altura do potencial (= 0,4 eV), ¢ interessante realizar a deposicdo do sistema
Py/Ta,0s/Co sob condi¢des de oxidagao (se¢do 2.2.3) que garantem baixa altura da barreira
de potencial, baixa assimetria da barreira, forte dependéncia da TMR com a tensdo aplicada e
o tunelamento quantico como mecanismo de transporte eletronico, de modo a ter a
possibilidade de observar inversdao da TMR numa maior faixa de tensdes aplicadas.

Posteriormente, estudos dos efeitos na TMR provocados pela posi¢ao da barreira em
MTIJs com barreiras composta tal como Py/Ta,0s/AlOx/Co e Py/AlOx/Ta,Os/Co seriam
igualmente interessantes (Dorneles, Sommer e Schelp, 2002). Para este tipo de barreira a
inversdo da TMR aparece para uma determinada polaridade da tensdo aplicada. No caso da
barreira de Ta,Os/AlOx a inversdo surge para valores negativos da tensdo aplicada e para a
barreira de AlOx/Ta,0s aparece para valores positivos. Segundo a teoria de Li et al. ¢ Ren et
al. ambas as curvas devem apresentar uma inversao de simetria.

Também ¢ interessante realizar os ajustes das curvas /- com um modelo onde a

densidade da corrente de tunelamento apresente, de forma direta, uma dependéncia com a
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DOS. Nesse sentido, o trabalho publicado por Xiang et al. (2002) apresenta-se como uma
primeira tentativa. Mesmo assim, os modelos de Simmons e Chow permitem uma correlacao
direta da densidade da corrente de tunelamento com os resultados experimentais e t€ém sido
amplamente usados no estudo de MTJs.

Por outro lado, a curva I-T para a regido de baixa tensdo aplicada (40 mV na figura
4.12) satisfaz o modelo de Stratton mas evidéncia a necessidade de acrescentar mais termos
da série para podermos realizar ajustes as curvas experimentais. Assim, o modelo ndo se
limitaria a uma correlacdo qualitativa com a experiéncia permitindo obter informagao fisica.

Para isso, uma primeira proposta consiste em ajustar a curva na regido linear
correspondente a altas temperaturas (acima de 170 K) usando o modelo de Chow para barreira
assimétrica (equagdo 2.27 secdo 2.1.2), sendo re-escrita de forma parecida a relagdo de
Stratton (equagdo 4.2), da seguinte maneira:

Jioy (V) =P [1+P>T7],
onde P; e P, sdo os parametros livres da rotina e representam a densidade da corrente de
tunelamento para o zero absoluto de temperatura (J;_., (¥,0) da equagdo 2.27) e P, = (3x10”

2\, — . ~ .
')/ @,,, respectivamente. De posse do valor destes parametros e acrescentando mais termos da

serie de Stratton (n3o mostrados na equacao 4.2) seria possivel realizar ajustes a curva

experimental em toda a faixa de temperatura.
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