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Resumo

TEIXEIRA, Hamilton Aparecido, D.Sc., Universidade Federal de Vigosa, dezembro de 2021.
Microfabricacao e caracterizacao de transistores spintronicos balisticos e logicos. Orien-
tador: Clodoaldo Irineu Levartoski de Araujo.

A invencdo do transistor foi a mais impactante diante todos os dispositivos eletronicos. A ré-
pida e constante evolucio da tecnologia de informacgdo exigia componentes em menor escala
de tamanho e integrados em quantidades cada vez maiores aos circuitos. O constante aumento
da velocidade de processamento e reducio de tamanho nio mais propiciava ganhos reais com a
chegada ao limite fisico, comprometendo a relacdo custo beneficio. A possibilidade de utilizar o
spin do elétron fez da spintronica uma linha de pesquisa bastante explorada na tecnologia. Dis-
positivos spintronicos apresentam grande aumento da velocidade de processamento de dados
e reduz o consumo de energia. A utilizacdo da spintrOnica em transistores os tornam candi-
datos a suprir as limitagdes da eletronica convencional. O transistor de base metélica (TBM),
que na época de sua criacdo teve pouco apelo da inddstria microeletronica, devidos aos baixos
valores de ganho apresentados, novamente desperta interesse. Substituir o metal da base por
metal magnético pode angariar propriedades decorrentes da exploracdo do grau de liberdade
de spins, ainda ndo exploradas. O "boom"da spintronica levou a proposta do Spin-FET, um
transistor spintronico para substituir os MOS FETS. Um dispositivo 16gico composto de trés
eletrodos (Fonte, Dreno e Gate) para gerar os estados ON-OFF. A corrente é polarizada em
spins na fonte, injetada no canal e lida no dreno. No canal (elo de ligacdo da fonte com o dreno)
a orientacdo de spins € controlada com de interagdao Rashba, induzida por um potencial externo
através da terceira conexao, Gate. A informacao pode ser detectada se os spins tiverem a mesma
orienta¢do da magnetizacdo do dreno (estados ON) ou contrdria, (estados OFF). O maior desa-
fio do Spin-FET atualmente € o controle eficiente do spin no canal. Nesta Tese apresentamos
uma proposta de fabricacdo do Spin FET com grande poder de injecdo/detec¢do de spins e o
diferencial do controle da precessdo de spins no canal de grafeno. O projeto foi realizado em
colaboracao bilateral com o INL (International Iberian Nanotechnology Laboratory), que dis-
poe de toda estrutura necessdria na producao, sendo referéncia em micro fabricacdo. A proposta
inovadora de adicionar o grafeno como ultima etapa na fabricacao garantiu a qualidade do gra-

feno, diferencial para dispositivo rdpido e que controle estados magnéticos de forma precisa. O



dispositivo fabricado proporcionou comprimento de difusdo de spins em torno de 7um, valor
similar aos maiores que se tem conhecimento para mesma técnica de produgdo de grafeno. O
controle da rotagdao no Gate foi obtido de forma eficiente para correntes puras de spins e spins
polarizadas em temperaturas de 15 K e 300K, um diferencial deste trabalho. Durante o douto-
rado outros trabalhos foram desenvolvidos com eletrodeposi¢cdo. O TBM com base permeavel
de Permalloy (FeNi) e emissor de ZnO apresentou 6tima qualidade nas juncdes Schottky, com
0,57 eV para interface FeNi/Si e 0,58 eV para ZnO/FeNi. A pouca espessura da base de FeNi
depositada proximo ao tempo de percolagdo, tornou-a permeavel, caracteristica que facilita o
alcance de elétrons balisticos do emissor no coletor sem serem drenados na base. Como resul-
tado, o TBM apresentou um ganho trés vezes acima do esperado na configura¢do base comum
e 3,6 no modo amplificacdo. O dispositivo sob acdo de campo magnético externo apresentou
um incremento de 1% na corrente de coletor, portanto, aumento de 10 vezes na sensibilidade
em relacao as medidas de Magnetorresisténcia Anisotropica. Os estudos com dispositivos ti-
veram ainda outros horizontes a partir do desenvolvimento com eletrodeposicao de ligas que
podem oferecer outras possibilidades a transistores ou MRAMs. Na liga de Cobre Permalloy
foi constatado grande controle das propriedades magnéticas e cristalinas com a concentracdo de
cobre. Houve também estudo da queda da temperatura de Curie da liga com aumento concen-
tracdo de cobre, o que abre possibilidade de emprego em sensor magnético de temperatura. Ja a
liga de cobalto térbio mostrou se um material amorfo com anisotropia perpendicular ao plano,
dependendo das concentra¢des dos materiais. Tal caracteristica abre possibilidade de emprego
em transistor com seletividade de portadores em orientacdo perpendicular ao plano, dispositivos
de comutacao 6tica com mecanismos de torque de spin Orbita, além de estudo experimental de

skirmions.

Palavras-chave: Spintronica. Dispositivos. Microfabricacdo. Spin-FET.



Abstract

TEIXEIRA, Hamilton Aparecido, D.Sc., Universidade Federal de Vigosa, December, 2021. Mi-
crofabrication and characterization of ballistic and logic spintronic transistors. Adviser:
Clodoaldo Irineu Levartoski de Araujo.

The invention of the transistor was the most impressive of all electronic devices. The rapid and
constant evolution of information technology required components on a smaller scale in size
and integrated in increasing quantities into the circuits. The constant increase in processing
speed and size reduction no longer provided real gains when reaching the physical limit, com-
promising the cost-benefit ratio. The possibility of using electron spin has made spintronics a
research line that has been extensively explored in technology. Spintronic devices feature gre-
atly increased data processing speed and reduced power consumption. The use of spintronics
in transistors makes them candidates to overcome the limitations of conventional electronics.
The Metallic Base Transistor (TBM), which at the time of its creation had little appeal from
the microelectronics industry, due to the low gain values presented, again arouses interest. Re-
placing the base metal with a magnetic metal can gain properties arising from the exploration
of the spin degree of freedom, which have not yet been explored. The spintronics boom led to
the proposal of the Spin-FET, a spintronic transistor to replace the MOS FETS. A logic device
composed of three electrodes (Source, Drain and Gate) to generate the ON-OFF states. Current
is spin-biased at the source, injected into the channel, and read at the drain. In the channel
(link between source and drain) the orientation of spins is controlled with a Rashba interaction,
induced by an external potential through the third connection, Gate. The information can be
detected if the spins have the same orientation as the drain magnetization (ON states) or oppo-
site (OFF states). The biggest challenge of Spin-FET today is the efficient control of spin in the
channel. In this thesis, we present a proposal for the manufacture of Spin FET with great power
of injection/spin detection and the differential control of the precession of spins in the graphene
channel. The project was carried out in bilateral collaboration with the INL (International Ibe-
rian Nanotechnology Laboratory), which has all the necessary structure for production, being a
reference in micro manufacturing. The innovative proposal of adding graphene as the last step
in the manufacture guaranteed the quality of graphene, a differential for a fast device that preci-

sely controls magnetic states. The manufactured device provided spin diffusion lengths around



7um, a value similar to the largest known for the same technique of graphene production. The
rotation control in the Gate was efficiently obtained for pure currents of spins and spins polari-
zed at temperatures of 15 K and 300 K, a differential of this work. During the doctorate other
works were developed with electrodeposition. The TBM with a Permalloy (FeNi) permeable
base and ZnO emitter showed excellent quality in the Schottky junctions, with 0.57 eV for the
FeNi/Si interface and 0.58 eV for ZnO/FeNi. The low thickness of the FeNi base deposited
close to the percolation time made it permeable, a characteristic that facilitates the reach of bal-
listic electrons from the emitter to the collector without being drained into the base. As a result,
the TBM presented a gain three times higher than expected in the common base configuration
and 3.6 in the amplification mode. The device under the action of an external magnetic field
presented an increase of 1% in the collector current, therefore, a 10 times increase in sensitivity
in relation to the Anisotropic Magnetoresistance measurements. The studies with devices had
yet other horizons from the development with electrodeposition of alloys that can offer other
possibilities to transistors or MRAMs. In the Copper Permalloy alloy, great control of the mag-
netic and crystalline properties was observed with the concentration of copper. There was also a
study of the drop in the Curie temperature of the alloy with an increase in copper concentration,
which opens the possibility of using it in a magnetic temperature sensor. The cobalt terbium al-
loy showed to be an amorphous material with anisotropy perpendicular to the plane, depending
on the concentrations of the materials. This feature opens the possibility of use in transistors
with selectivity of carriers in orientation perpendicular to the plane, optical switching devices

with orbit spin torque mechanisms, in addition to experimental study of skirmions.

Keywords: Spintronics. Devices. Microfabrication. Spin-FET.
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Capitulo 1

Introducao

A evolugdo tecnoldgica tem como patrono Richard Feynman, que em um evento no Instituto
de tecnologia da Califérnia (Caltech) proferiu “There’s plenty of room at the bottom” (hd muito
espaco 14 em baixo). A famosa frase estimulou pesquisadores e engenheiros a pensar na possi-
bilidade de construir equipamentos que manipulassem dtomos individualmente e criar circuitos
que utilizassem niveis quantizados de energia e interagdo de spins. Levantou-se a possibilidade
de escrever todos os volumes da enciclopédia britanica na ponta de um alfinete. A frase de
Feynman € considerada o ponto de partida da nanoeletronica e nanotecnologia [1].

A grande revolugao na eletronica foi iniciada em meados do século passado com as desco-
bertas realizadas pela fisica de estado s6lido. Estudos de materiais na escala atobmica revelaram
propriedades impares, proporcionando surgimento de diversos dispositivos € componentes ele-
tronicos. A invencao do transistor foi o passo capital para o que de mais moderno existe nos
dias atuais em termos de tecnologia. Considerados os principais responsdveis pelos avangos na
tecnologia de armazenamento e processamento, sdo dispositivos essenciais em computadores,
requeridos pela capacidade de emular bits com controle de tensdo. Répidos e precisos foram
desenvolvidos em grandes quantidades e escalas de tamanho reduzido. A inven¢ao dos circuitos
integrados permitiu inserir milhdes de transistores em um tnico pedago de silicio. O transistor
deu “luz” a eletrOnica, porém a tendéncia de aperfeicoamento, miniaturizacdo e integrar mais
transistores em circuitos, levaram ao limite fisico comprometendo a relacao custo beneficio [2].

A reducdo de tamanho dos transistores necessita de meio eficiente nas trocas de calor para
diminuir a energia dissipada. Nesse ponto, uma nova eletronica surgiu com a proposta de re-
duzir o consumo de energia, diminuir a dissipac¢do, aumentar a velocidade de processamento e
tonar os dispositivos menos voléteis. A spintronica, definida como a eletronica de spin, trata do
controle e manipulacao do grau de liberdade de spins dos elétrons. A base dessa nova eletronica
teve origem nos estudos de Mott, quando alguns comportamentos andmalos em materiais fer-
romagnéticos foram observados. A clareza e explicacdo dos fendmenos, bem como aplicag¢ao

deles em tecnologia ocorreram algumas décadas depois [3].
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O marco inicial da spintronica é a descoberta da magnetorresisténcia gigante (MRG) por
Peter Griinberg e Albert Fert em 1988. A resisténcia elétrica mudava nas multicamadas de
Fe/Cr com a presenca de campo magnético. Multicamadas magnéticas orientadas de forma
paralelas e antiparalelas provocavam queda ou aumento na resisténcia elétrica respectivamente.
O fendmeno ocorria em decorréncia da injecdo de spins do material magnético na camada nao
magnética. Essa foi a primeira evidéncia de corrente elétrica controlada com campo magnético
externo a partir elétrons polarizados em spins [4, 5].

Antes da chegada da spintronica os transistores ja eram imprescindiveis na eletronica. Em-
pregados aos milhdes em circuitos integrados de equipamentos com a fun¢do de controlar o
fluxo de portadores ou amplificar o sinal de tensdo. Os primeiros transistores fabricados foram
os bipolares, baseados em juncdes semicondutoras. A estrutura vertical € o nome sugestivo
indicam que o transporte de portadores pode ocorrer tanto por buracos quanto elétrons. Es-
ses dispositivos sdo constituidos de trés terminais semicondutores; emissor, coletor e base que
usualmente possui dopagem diferente. Controlados pela corrente elétrica, o funcionamento é
baseado em duas barreiras Schottky, criadas pela diferenca da energia de Fermi entre os mate-
riais nas jungdes. Trata-se de dispositivos de baixa impedancia e grande amplificacdo. Os trés
terminais (usualmente definidos como eletrodos) ditam as caracteristicas do dispositivo [6,7].

Formado de materiais semicondutores no emissor/coletor e metal na base, o transistor de
base metdlica (TBM) foi proposto baseado em duas barreiras Schottky, nas juncdes metal-
semicondutor. A baixa eficiéncia na amplificacdo e a dificuldade em obter camadas semicon-
dutores de qualidade sobre a base metalica diminuiram o interesse comercial no dispositivo na
época de sua descoberta [8]. Ainda assim, o TBM era tido como um dispositivo promissor
como transistor spintronico devido a possibilidade de incrementar o comportamento magnético
de diversos metais com as propriedades de amplificacdo dos semicondutores. Tal combinac¢do
poderia fornecer dispositivos extremamente rapidos se comparados aos bipolares, uma vez que
o transporte através da base metalica pode ser realizado com portadores majoritérios.

A base metdlica magnética abre possibilidade de emprego dos TBMs também como sen-
sores. Polarizar elétrons em spins na base pode incrementar ou diminuir a corrente de coletor
na presenga de campo magnético. Dependendo da orientacdo magnética da base ou da técnica
de fabricacdo, a sensibilidade, intensidade, orientagdo da magnetizacao e temperatura de Curie
podem ser controladas. Tais propriedades podem conferir ao dispositivo um leque de funciona-
lidades, de sensor magnético de temperatura a sensor magnético de campo [9-11].

A chegada da spintronica mudou drasticamente o processamento de informacao. A tecnolo-
gia de escrita e leitura de dados passou a ser baseada nas propriedades da Magnetorresisténcia
Gigante (MRG) e Magnetorresisténcia Tunel (TMR). A proposta do transistor spintronico pla-
nar que utilizasse o grau de liberdade de spin dos elétrons instigou os pesquisadores em ciéncias

dos materiais. O projeto seria de um dispositivo controlado por tensdao, com pequeno tempo de
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chaveamento que tornaria as operagdes l6gicas mais rapidas e precisas.

O primeiro transistor spintronico l6gico (Transistor spintronico de efeito de campo -Spin
FET) foi proposto teoricamente em 1989 por professores da Universidade Purdue (EUA), Su-
pryio Datta e Biswajit Das [12]. O Spin-FET ndo atua como amplificador nem como sensor,
entretanto pode atuar em operacdes logicas com precessdo de spin controlada por Gate. O di-
ferencial do dispositivo € a alta impedancia de entrada e ser ativado por tensdes elétricas. A es-
calabilidade é semelhante a dos dispositivos baseados em metal-6xido-semicondutor (CMOS),
mas com vantagem de ser mais rdpido e menos fragil a eletricidade estatica. O funcionamento é
parecido com os transistores de efeito de campo metal-6xido-semicondutor (MOS-FETS), po-
rém no Spin-FET o controle da corrente que gera os estados ON-OFF ¢ diferente. A corrente
spin polarizada € orientada na fonte, atravessa o canal e a orientacdo dos spins € controlada com
tensdo de Gate, através de interacdo Rashba. Quando chega ao dreno, também de material ferro-
magnético, os elétrons podem ser detectados (estados ON) se forem paralelos a magnetizacdo ou
espalhados (estados OFF) caso sejam perpendiculares ou antiparalelos a magnetizagao [12—-14].

O dispositivo € baseado em injecdes, deteccdes de spins e controle da precessao de spins por
interacdo spin-orbita. A proposta era de dispositivo ndo volétil, de alta velocidade de operagao,
consumo reduzido de energia elétrica e maior densidade de integragdo em comparagdo com
os dispositivos convencionais. Desde a proposta, houveram diversas tentativas de produzir um
transistor de efeito de campo que funcionasse na base do spin. A confeccao sempre esbarrava
nos problemas de injecao/deteccao de spins, transporte ou controle no canal. Os desafios foram
superados ao longo dos anos e a fabrica¢do do Spin-FET que funciona na base do spin tornou-se
possivel [15, 16].

Nesta tese serao apresentados alguns trabalhos desenvolvidos durante o doutorado. A énfase
¢ em transistor spintronico por efeito de campo e transistor de base metélica. No caso do
Spin-FET € mostrado um processo inovador empregado na producdo. O desafio de obter canal
de grafeno de grande qualidade torna nossa proposta um diferencial. No trabalho de TBM,
serd apresentado um dispositivo desenvolvido inteiramente com a técnica de eletrodeposicao.
Além desses, propostas de eletrodos metdlicos empregados na base que podem agregar outras

funcionalidades aos TBMs também foram estudadas.
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Capitulo 2
Transistor Bipolar Spintronico Balistico

Transistores bipolares spintronicos balisticos s@o formados de duas jun¢des metal-semicondutor.
O metal magnético na base pode acrescentar efeito de spins na corrente de coletor. Parte dos
portadores sdo balisticos, ou seja, possuem energia suficiente para sentirem so efeitos magnéti-
cos na base e atravessar as barreiras sem serem espalhados.

Emissor Base Coletor
Semicondutor 1 metalica Semicondutor 2
f : VO 1 g \
-2 e P S
* S S e,
et ® e © S
"9 @ @ ©
= ¥@ 1 e . e
@ a @e@ i @; =
-® P ®
o “«— |, Camadade
d) (, e \;. q) depleciio

Schottky

Figura 2.1: Ilustracdo da juncdo metal semicondutor com formacdo da camada de deplecdo e barreiras
Schottky.

A densidade de portadores majoritdrios em cada material € diferente. H4 um movimento de
portadores na dire¢do da interface oposta, buscando estabelecer um equilibrio em energia. As
cargas se movem formando dois planos de cargas, similares a um capacitor de placas paralelas.
A camada de deplecdo forma uma barreiras Schottky em cada interface. No caso de jungdo
metal-semicondutor, o metal possui maior densidade de portadores, logo essa camada € formada
bem no limite da interface no lado semicondutor. Uma ilustra¢do das jun¢des e formacdo das

barreiras Schottky € mostrado na figura 2.1. Esse tipo de dispositivo regula o fluxo de elétrons
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com corrente injetada na base que aumenta ou diminui o potencial na barreira.

2.1 Transistor de Base Metalica-TBM

Os transistores de base metdlica possuem estrutura vertical de trés eletrodos e sao compostos
de duas barreiras Schottky formadas nas interfaces metal/semicondutor. Quando dois materiais
distintos sdo colocados em contato, hd um movimento de portadores até que o nivel de Fermi
seja equalizado na interface. O sentido do fluxo de portadores depende das func¢des trabalho dos
materiais. Como a func¢do trabalho dos semicondutores é menor que a dos metais, 0 movimento
de portadores para o lado semicondutor na interface € maior. Esse movimento leva a criacdo
de uma barreira de energia localizada no lado semicondutor da interface, chamada barreira
Schottky ®,.

Nos metais o nivel de Fermi é definido como energia do nivel mais energético. A funcao
trabalho dos metais (W,,,) é determinada como a diferenca de energia entre o nivel de fermi no
material () e no vacuo (Ej).

W, =FE—FE, (2.0)

No semicondutor nio hd uma posicdo fixa para o nivel de fermi. E interessante descrever a
funcdo trabalho dos semicondutores (1) em termos de sua afinidade eletronica. Essa proprie-
dade € fundamental e invaridvel, enquanto a diferenca entre a banda de conducio e a energia de
Fermi depende do doping. A afinidade eletronica (eX) dos semicondutores é caculada como a

diferenca entre a anergia dos elétrons do fundo da banda de conducdo (E,) e do vicuo.
eX =Fy—E, (2.0)

A energia gasta para retirar um elétron do semicondutor € representada por (W) [17,18]. A
figura 2.2a) ilustra os niveis de Fermi e a energia gasta para remover elétrons em metais e
semicondutores. Na figura2.2b) € verificado um encurvamento na banda do material semicon-
dutor. Para custear a equalizacdo do nivel de fermi na interface, os elétrons sdo transferidos do
semicondutor para o metal deixando doadores ionizados no semicondutor.

A barreira Schottky ®;, pode ser facilmente obtida a partir da diferenca entre a funcdo tra-

balho do metal e a afinidade eletronica com base na ilustracdo apresentada na figura 2.2a) .

O, =W, —eX (2.0)
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Figura 2.2: a) Ilustracdo dos niveis de Fermi nos semicondutores e metais; b) Formagdo da barreira
Schottky quando os metais e semicondutores sao justapostos.

A barreira Schottky € fixa em relagdo ao nivel de Fermi do metal e alta o suficiente para
que haja uma regiao de deplecao préximo a interface no semicondutor. Isso confere a barreira
resisténcias quando uma pequena polarizaciao de tensdo € aplicada. A figura 2.3 a) mostra o
comportamento da juncdo metal-semicondutor quando nenhuma polarizacdo externa € imposta.
A barreira @, é a enxergada pelos semicondutores. Na polarizagcdo reversa, o potencial € apli-
cado do semicondutor para o metal como mostrado na figura 2.3 b). A barreira € alta para
os elétrons exitados termicamente provenientes do metal . Ainda assim pode haver pequena
corrente de fuga, pois elétrons exitados termicamente podem possuir energia para contornar a
barreira. A corrente aumenta proporcional a polarizagdo reversa e pode haver quebra da ca-
mada de deplecdo para correntes elevadas. Os portadores do semicondutor sentem um aumento
de uma quantidade eV'. Uma ilustragdo para o caso de polarizagdo direta € mostrado na figura
2.3 ¢). O potencial é aplicado do metal para o semicondutor. A quantidade de portadores no
lado do semicondutor na interface é menor, e a barreira para os elétrons do semicondutor di-
minui de uma quantidade eV’. O TBM opera normalmente polarizado diretamente na juncao
emissor base e reversamente na junc¢do base coletor [17,19,20].

Na polarizagao direta elétrons do semicondutor possuem uma energia e®, maior que a ener-
gia de Fermi no metal, sendo assim ditos elétrons quentes. Quando a base possui espessura
menor que o comprimento de difusio eletrOnico e os elétrons possuem energia maior que a
barreira na interface base coletor, 0 movimento € balistico e portadores s@o incorporados na
corrente reversa nessa interface. O transporte eletronico na jun¢do metal-semicondutor sob po-
larizagdo direta € dominado por injecdo termidnica do semicondutor pra o metal. A expressao

que descreve a densidade de corrente .J € fornecida pela equacao 2.1.

—edy, eVie

J = AT?e ®7° (e ®T — 1) (2.0)

onde, A = 11010*Am~2K 2 é a constante de Richardson, T" a temperatura e K a constante de

Boltzman. Vj,. € o potencial na junc¢do base emissor, e e a carga elementar [20, 21].
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Figura 2.3: Ilustracdo das barreiras Schottky na: a) Jun¢do metal semicondutor; b) Jun¢do metal semi-
condutor na polarizacio reversa; c) Juncdo metal semicondutor na polarizacio direta.

Elétrons menos energéticos sdo drenados na base. A propor¢do entre a densidade de corrente
que alcanga o coletor e capturada pela base € definido pelo ganho de corrente «, representado
na equacdo 2.1. Os mecanismos que provocam desvios da idealidade do transporte na base («)
sdo: espalhamentos balisticos «,, reflexdes de origem quanticas nas interfaces «y, € interacdes
elétron fonon .. Tais fatores dependem diretamente da razdo entre a corrente de emissor (J,)
e corrente de coletor (J.) como mostra a equagao 2.1.

Je
O = Qg = — 2.0

Je

Os espalhamentos balisticos na base sio representados pela equacao 2.1

a, = e (2.0)

onde [ € o livre caminho médio balistico do metal e A a espessura da base. Portadores sdao
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mais espalhados quando possuem baixa energia ou se a base for mais espessa. Grandes valores
de ganhos sdo obtidos quando a espessura da base € da ordem do comprimento de difusdo
eletrnico no metal, pois mais portadores emitidos do emissor alcangam o coletor [22,23].

As contribui¢des de origem quantica tem relacdo direta com a diferenca de energia dos

elétrons e energia de Fermi no metal AFE.

1— /1 — e
AFE

ap=1-] )2 (2.0)
1+ /1 — e

A equagdo 2.1 impde necessidade da assimetria entre as jun¢des Schottky exigindo dopagem
diferentes dos semicondutores do emissor e coletor. Quando possuem a mesma dopagem,
AFE =~ qppe &~ qopc, 0 que implica em oy, = 0. De acordo com a equagdo 2.1 nenhum portador
alcanca o coletor.

A contribuicdo da interacao elétron fonon «, ocorre para aqueles elétrons que alcangam pro-
fundidade do coletor e sdo dependentes da intensidade do campo elétrico na regido de deplecgao.
A barreira Schottky € formada na interface base/coletor a uma distancia x,,, no interior do se-
micondutor. A interacdo eletrostitica com os elétrons situados dentro da camada de deplecao
provoca espalhamentos dos elétrons balisticos. A contribui¢do «. pode ser representada pela

equacdo 2.1 que corrige o fator de transferéncia elétron-fonon.

_:L‘m

Le

Q. = exp 2.0)
L¢ € o livre caminho médio do elétron no coletor. Para barreiras Schottky muito grande, x,,
estd em uma distancia maior da interface e menos portadores alcangam o coletor [24].

O TBM pode operar nas configuracdes emissor comum e base comum. Uma ilustracao
das configuracdes € apresentada na figura 2.4b) e 2.4c) respectivamente. Na configuracdo
base comum, a corrente € injetada na juncdo emissor/base e outra corrente € medida na jun-
cdo base/coletor. Nesse modo de ligacdo a impedancia de entrada é baixa, a de saida alta e
os ganhos de corrente sdo da ordem de 0,3. O ganho de corrente nessa configuracdo ;. €
representado pela equacgdo 2.1. P

c
Qpe = 7. (2.0)

A configuragdo emissor comum € a mais utilizada. Nesse modo a corrente € injetada na base,
enquanto o emissor € diretamente ligado ao coletor evitando a fuga dos elétrons que escoariam
pela base devido aos espalhamentos. A relacdo entre a corrente de saida e a de entrada € muito

maior do que um, pois .J. € muito maior do que J,.

J.
= = (2.0)
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Nesta configuragado o dispositivo funciona como amplificador de corrente. O ganho de corrente
na configuracao emissor comum /3 € definido pela equagdo 2.1, onde .J,, € a corrente injetada na
base pela fonte [20].

Dependendo da técnica de crescimento, a base pode apresentar defeitos estruturais como
rugosidades e existéncia de buracos (pin holes). Esses canais sdo regides pontuais que tornam a
base permeével fazendo com que o coletor contate o emissor. Como resultado, tem-se diminui-
cdo da barreira de potencial e das perdas por espalhamento na base proporcionando um maior
ganho de corrente. Entretanto em estudos do efeito da polarizagdo de spins na base tem uma
menor corrente polarizada em spins. Contudo, bases, de material magnético nas diversas con-
figuragcdes (mais ou menos espessas, com ou sem furos) proporcionam diversas possibilidades
a um TBM. Na figura 2.4a) é mostrado uma ilustragdo com o comportamento das densidades
de correntes do TBM com base que possui pin holes. A corrente injetada no emissor J, possui
portadores com diferentes energias. Os mais energéticos ilustrados em vermelho ndo sentem a
barreira de potencial e podem ser polarizados em spins se a base estiver magnetizada. Alguns
dos portadores menos energéticos apresentados em branco também podem atravessar a base

caso encontrem descontinuidades na base e assim contribuir para corrente de coletor.

)
" b) Cré”
e, i
12/0 s -‘ Jc spin
~
==

@ ;
‘ olarizada =
Jc

Figura 2.4: a) Dinimica dos portadores na configuracio base comum; b) Configuracdo de base comum;
¢) Configuragdo emissor comum.

A baixa amplificacdo de corrente alcancada pelos TBMs desestimulou o interesse comer-
cial e tecnolégico no passado. Atualmente, diversos estudos tem sido desenvolvidos visando
aplicacdo desses transistores como sensores magnéticos. Metais ferromagnético sao utilizados
na base para torna-la seletora de spins. O dispositivo pode ainda ser incrementado com mate-
riais que variam, ou mesmo perdem a magnetiza¢do em temperaturas nao tao elevadas. Essas
propiedades podem propiciar um sensor magnético de temperatura. Intensidade e orientagcdo
da magnetizacdo também sdo propriedades interessantes a serem exploradas. Materiais que
possuem anisotropia perpendicular oferecem possibilidade de um dispositivo de maior sensibi-
lidade, além de maior protecdo contra acao de campos externos e nao ocorréncia de vortices. O
Transistor de base metdlica ainda é um dispositivo a ser explorado sobretudo nos constituintes

da base, para assim ampliar a funcionalidade e potencializar seu uso.
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2.2 Procedimentos experimentais

Nesta secao serd discutido sobre principais técnicas e procedimentos utilizados na producao

e caracterizacio dos dispositivos.

2.2.1 Eletrodeposicao

A eletrodeposicao (ED) € uma técnica de simples implementacdo, baixo custo, e utilizada
em condi¢Oes ambiente de temperatura e pressdo. Na produgdo de estruturas metalicas o al-
cance vai desde a formacdo de clusters até filmes finos uniformes de espessuras variadas. O
Processo de ED ¢ realizado em uma célula eletroquimica de trés eletrodos imersos em solugdo
16nica controlados por uma fonte externa. Os eletrodepoésitos sdo formados a partir reacdes de
reducdo dos ions da solugdo provocadas por acao de correntes elétricas sobre o substrato fixado
no eletrodo de trabalho (WE). O eletrodo de referéncia (RE) controla o potencial aplicado ao
WE. O anodo necessdrio para fechar o circuito, conhecido como contra-eletrodo (CE) sofre
reacOes de oxidagdo, entretanto usualmente € de material inerte, concentrando as reacdes em
apenas eletrélise da solugdo. A solucdo de eletrodeposicao (eletrélito) € do tipo aquosa de sais
metalicos que contem fons dos materiais de interesse. A figura 2.5 a) mostra uma ilustra¢do da
célula eletroquimica de eletrodeposic¢ao.

Os depdsitos ocorrem através de difusdo ou migracdo das espécies idnicas por intermédio
de potencial externo aplicado entre os eletrodos WE e CE. No eletrodo de trabalho ocorre a re-
a¢o de redugdo do tipo M?T + 2¢~ — MY, onde os fons recebem elétrons doados do eletrodo
de trabalho e sdo reduzidos em forma de metal (1/°). No contra-eletrodo acontece a reacdo de
hidrélise do solvente, H,O — 2H™ + %OQ_ com evolucdo de oxigénio. Nos eletrélitos mais
condutores o potencial aplicado na célula eletroquimica se manifesta préximo do eletrodo de
trabalho, onde € formado uma dupla camada elétrica. O eletrodo de referéncia auxilia na medida
e controle do potencial nessa regido. O potenciostato € o equipamento responsdvel pela manu-
tencao do potencial entre o eletrodo de trabalho e o contra eletrodo. Quando o ente controlado é
o potencial, a eletrodeposi¢do € chamada potenciostatica, se for a corrente, galvanostatica [25].

O transporte dos fons para o eletrodo de trabalho € regido por trés mecanismos: difusio, mi-
gracdo e conveccdo. A difusdo € caracterizada pelo movimento dos fons devido a diferenga de
concentracao entre a interface eletrodo/eletrélito e o volume da solucdo. Na migracdo o trans-
porte de fons para a interface acontece devido ao campo elétrico existente entre os eletrodos.
A conveccao acontece por transporte hidrodindmico que € um fluxo de solu¢@o por convecgao
natural.

Considerando que durante a Ed todos ions reduzidos sdo incorporados ao depdsito sem

nenhuma reacao de oxirredug@o em paralelo ou evolucdo de hidrogénio, a espessura do material
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depositado pode ser estimada pela equacdo 2.2.1,

Mgq
h= ndAF

(2.0)

A carga eletrodepositada (q) pode ser obtida diretamente como dado de saida da eletrodeposi-
cdo. Utilizando as expressdes da densidade d = % da carga, Q = Nne, da altura h = %,
onde A € a area depositada (do filme), V o volume de material depositado e a constante de
Faraday,/" = Nae = 96485C.mol~!, obtém-se a equacdio 2.2.1 para uma estimativa da espes-

sura do material eletrodepositado [26].
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Figura 2.5: a) Célula eletroquimica similar a utilizada nos trabalhos de eletrodeposicdo, b) Voltamograma
tipico de uma amostra imersa em solucdo contendo fons de metais de transicao.

Outra técnica empregada como auxiliar na obten¢@o dos parametros da eletrodeposicdo € a
voltametria ciclica. Uma rampa de potencial € aplicada no eletrodo de trabalho e a leitura de
corrente elétrica na célula € realizada. A varredura parte de potenciais positivos para negativos e
retorna ao ponto inicial formando uma voltametria ciclica. Durante a varredura sdao observados
os potenciais onde reacdes de interesse acontecem. O aumento de corrente catddica na célula
eletroquimica € decorrente do processo de reducdo no eletrodo de trabalho. O grafico de poten-
cial versus corrente obtido ¢ chamado voltamograma [27]. A figura 2.5 b) mostra um exemplo
de voltamograma tipico para uma solucao contendo ions de metais de transi¢do. Os picos que
aparecem na curva sao provenientes do aumento da reacdo de reducdo, sdo caracteristicos de
cada material e definem o potencial de eletrodeposi¢ao do elemento presente na solucao.

Os trabalhos realizados com eletrodeposicao foram desenvolvidos em uma célula contendo
eletrodo de referéncia (RE) do tipo Ag/AgC'l, um contra eletrodo (CE) de platina e um eletrodo
de trabalho (WE) como mostrado na figura 2.5 a). Nos trabalhos abordados neste capitulo, o WE

empregado foi sempre silicio (Si) tipo n com 4rea de 1cm? e resistividade de 0, 00150%2. O pro-
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cesso de limpeza do silicio foi realizado em trés passos de 5 minutos cada, com acetona, dlcool
1sopropilico e dgua deionizada, respectivamente. Uma segunda etapa da limpeza foi imersao
por 30 segundos em &cido fluoridrico (H f)10% diluido em dgua deionizada 18 M Q) /cm para
remover a camada de 6xido nativo do Si. Na confeccdo do eletrodo de trabalho, o substrato de
silicio foi molhado na parte dspera com uma liga de Galio-Indio (Ga-In) para garantir contato
o6hmico com uma haste metélica inoxidavel sobre a qual o substrato € fixado. A haste e o subs-
trato sdo envolvidos por uma fita adesiva tipo durex, previamente furada com um vazador de
dreaigual a 0.6cm?. Nesta drea livre sobre a parte lisa do silicio (frente da 1dmina) é realizada a
eletrodeposic@o. Os potencias utilizados neste trabalho foram aplicados em relagdo ao potencial

eletroquimico de equilibrio da célula eletroquimica (OCP).

2.2.2 Espectroscopia por Energia Dispersiva de Raio-X

A espectroscopia de energia dispersiva (EDS) € um dos métodos mais préticos para a reali-
zacdo de andlise quimica e composicional de materiais. Trata-se de uma técnica nao destrutiva,
rapida e eficiente. A amostra é excitada por uma fonte de energia (como o feixe de elétrons
de um microscopio eletronico) dissipa parte da energia absorvida ejetando elétrons da camada
central. A identificacdo € realizada a partir dos raios-x emitidos pela amostra apds interacdo do
feixe de elétrons com a superficie e camadas com até dezenas de micrometros abaixo. Os raios-
x caracteristicos de todos os elementos da amostra sdo varridos simultaneamente. Um elétron
de camada externa de energia mais alta entdo prossegue para preencher seu lugar, liberando a
diferenca de energia como um raio-x que tem um espectro caracteristico baseado em seu 4&tomo
de origem. Isso permite a andlise composicional de um determinado volume de amostra que
foi excitado pela fonte de energia. A posicao de cada pico no espectro identifica o elemento,
enquanto a intensidade do sinal corresponde a concentracdo do elemento [28].

Neste trabalho o uso da referida técnica se limitou a identificacio da composi¢do quimica
das amostras. Os diagramas de EDS foram obtidos com um microscépio JEOL (JSM-6010LA),
instalado no departamento de fisica da UFV. Os espectros de EDS foram obtidos com magnifi-

cacdo de aumento de 1000 vezes e uma tensdo de aceleracdo de 15K eV .

2.2.3 Difracao de Raios-X

A Difracao de Raios-x (DRX) permite estudar de maneira nao destrutiva, tamanho dos cris-
tais, organizagdo estrutural e composi¢ao quimica da amostra. O fendmeno da-se através da
Difra¢do dos raios-x pelos planos cristalinos do material analisado. Processo esse bem estabe-
lecido pela lei de Bragg, 2dsen = nA. Onde n é um ndmero natural, A o comprimento de
onda da radiacdo incidente, d a distancia interplanar atobmica. Um feixe de Raios-x € incidido

fazendo um angulo 6 com a superficie da amostra e um detector mede a radiagao difratada.



26

As medidas neste trabalho foram realizadas no modo 6 — 26, onde o detetor gira com velo-
cidade angular duas vezes maior em relagdo a amostra. Quando o angulo de difracdo satisfaz
a lei de Bragg, ocorre uma interferéncia construtiva, mais fotons alcangcam o detetor e um pico
no difractograma € observado [29]. Os difratogramas foram obtidos com um difratometro da
Bruker, modelo D8-Discover equipado com fonte de radiagdo monocromatica do tipo K, de
cobre (A = 1, 542°), localizado no Departamento de Fisica da UFV.

2.2.4 Magnetorresisténcia Anisotropica-AMR

Medidas de magnetorresisténcia revelam aspectos da variagdo da resisténcia elétrica em ma-
teriais magnéticos como funcdo do campo magnético (B) externo aplicado. Neste trabalho, as
medidas de magnetorresisténcia anisotropica foram realizadas com amostras inseridas entre os
polos de um eletroima GMW. Uma Fonte de corrente bipolar (BOP) foi utilizada para contro-
lar a varredura do campo magnético. A corrente elétrica foi aplicada com uma fonte Keithley
modelo 2400. Uma amostragem do setup experimental estd indicada na figura 2.6 a).

A magnetorresisténcia anisotropica apresenta dependéncia da orientagdo da corrente com
relacdo ao campo magnético. A figura 2.6 b) a mostra uma ilustracio para dois casos. Quando
a corrente estd orientada na mesma dire¢cdo do campo externo, a AMR ¢ dita longitudinal,
se for perpendicular, transversal. O valor de campo de separagdo entre os picos e conhecido
como campo coercivo. Este € o campo necessario para inversao completa da magnetiza¢do do
material.

O comportamento mostrado na figura 2.6 b) € caracteristica de materiais ferromagnéticos.
No nivel de Fermi as densidades de estados de spins com as quantidades Up e Down sdo eleva-
das e desiguais. A grande densidade de estados d aumenta os espelhamentos para estados livres,
diminui o tempo de relaxa¢do e provoca aumento da resistividade. Na configuragdo longitudinal
os espalhamentos aumentam com o campo. A densidade de corrente € paralela a magnetizagdo,
implicando ao momento angular um plano perpendicular. Os estados desocupados no mesmo
plano da corrente provoca aumento de espalhamentos s — d. A curva de AMR tem um compor-
tamento negativo, a resisténcia € menor com campo externo nulo e aumenta para valores mais
intensos. Na configuracdo transversal, a corrente € perpendicular ao campo externo e paralelo
ao momento angular. Os estados desocupados estdo em um plano perpendicular, o que diminui

os espalhamentos s — d [30].
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a) Transversal b)
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Figura 2.6: a) Setup experimental para medidas de AMR com ilustracdo dos eletroimas e orientagcdo da
corrente em relagdo ao campo nas amostras, b) Ilustracao de curvas caracteristicas de magnetorresisténcia
anisotrépica em materiais ferromagnéticos.

A AMR ¢ determinada de forma quantitativa através da equacdo 2.2.4.

R(0) - R(B)

MR —% = R(B)

£100% (2.0)
Onde R(0) € a resisténcia natural da amostras e R(B) a resisténcia sobre influéncia do campo

aplicado.

2.2.5 Susceptibilidade Magnética

A susceptibilidade magnética x mede a proporcionalidade entre um campo magnético ex-
terno B aplicado a um material e a resposta magnética M (magnetizagdo), x = poM /B, onde
1o € a permeabilidade magnética do vicuo [31]. A medida do comportamento magnético for-
nece informacdes sobre magnetizacio e coercividade. A figura 2.7 mostra um exemplo de curva
caracteristica da resposta magnética de um material a uma varredura em campo externo.

A curva mostrada na figura 2.7 € tipica de materiais ferromagnéticos e ferrimagnéticos fora
do estado de compensacdo. A interagdo de troca, mesmo na auséncia de campo externo man-
tém alguns dominios alinhados, similar a um ima natural. Quando submetido a um campo
externo os momentos alinham com o campo, € 0 aumento de campo nio provoca acréscimo
de resposta magnética. Este ponto é conhecido como magnetizacao de saturagdo M. Na au-
séncia de B a magnetizacdo ainda persiste. Em medidas ciclicas com processo de magnetiza-
cdo/desmagnetizacio hd perda de energia do material por um efeito conhecido como histerese.

O movimento dos dominios ndo é completamente reversivel, mesmo com campo aplicado sendo
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nulo, alguma magnetizacio ainda resta, chamada de magnetizacdo residual. Quando o sentido
do campo € invertido a magnetiza¢do vai zero em algum ponto. O valor do campo neste ponto
€ conhecido como campo coercivo B.. O formato da curva diz muito sobre a natureza do ma-
terial. Em dispositivos normalmente sao utilizados materiais de grande poder de magnetizacao
com campo externo. Conhecidos com materiais moles, apresentam pequeno campo COErcivo,
alta permeabilidade e estreito lago de histerese. Nas aplicacOes em imas permanentes € utilizado
material duro com alta magnetizacdo e grande campo coercivo, significando que ndo pode ser

facilmente desmagnetizado.

Magnetizacio — (emu)

B(0e)

Figura 2.7: Curva tipica obtida em uma medida de susceptibilidade magnética.

Neste trabalho as medidas de susceptibilidade foram realizadas com um susceptdmetro de
fabricacdo artesanal desenvolvido por Rafael Silva Gongalves [32]. O arranjo experimental
conta com o dispositivo alocado entre os polos de um eletroima, que sao controlados com uma
fonte de corrente bipolar (BOP). A voltagem alternada que alimenta as bobinas do susceptd-
metro € emitida por um gerador de radiofrequéncia, que também emite a mesma informacdo de
frequéncia para uma lock-in. A lock-in interpreta o sinal diferenciando os emitidos pelo gerador
de radio frequéncia e o suseptometro. As informacdes sdo passadas a um software que fornece

em tempo real a curva de magnetizacdo em funcio do campo aplicado (B).

2.2.6 Microscopia de Forca Atomica-AFM

A microscopia de forga atdbmica é uma técnica eficiente no estudo de topografia de materiais,
sejam eles condutores ou isolantes. As imagens topograficas sdo geradas a partir da interacao
de uma ponta (tipo sonda) com a superficie da amostra. Durante a varredura, uma pequena

regido € mapeada e a informacdes sobre uniformidade, rugosidade, tamanho de estruturas além
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de descontinuidade (buracos) em filmes finos uniformes siao fornecidas.

Neste trabalho utilizamos um equipamento Ntegra Prima no modo contato do AFM. Neste
modo os dtomos localizados na extremidade da ponta sentem uma pequena interacao repul-
siva devido a forga entre os orbitais dos elétrons da ponta e amostra. A magnificacdo fora
definida estabelecendo um tamanho que permitisse observar as caracteristicas morfolégicas de
cada amostra. As imagens foram obtidas para verificar uniformidade dos filmes, recobrimento

das superficies além do formato das estruturas em filmes de materiais compostos.

2.2.7 Magnetometria Optica por Efeito Kerr

A técnica Magnetometria Otica por Efeito Kerr (MOKE) é muito utilizada em caracteri-
zacOes de materiais magnéticos. Ela fornece informagdes de como uma amostra responde ao
estimulo de campo magnético externo. O setup € baseado na reflexdo da luz sobre uma superfi-
cie magnetizada. Quando a luz linearmente polarizada incide sobre uma regido magnetizada, a
refletida passa a ter polarizagdo eliptica relacionada com a variagdo da magnetizacdo do mate-
rial.

O processo de montagem do magnetometro Otico por Efeito Kerr é bastante sensivel a lumi-
nosidade externa ou vibragdes. O sinal recebido no detetor € filtrado de frequéncias indesejadas
associando uma frequéncia de referéncia. As vibragdes sdo amenizadas com a montagem ex-
perimental sobre uma mesa optica. O feixe de luz monocromaética passa por um polarizador
rotacionado de 45° em relacdo a vertical e é transformado em pulsado por um chopper com
frequéncia de w = 27 f. A frequéncia € tomada com referéncia pelo lock-in para filtrar o sinal
Kerr, onde ele analisa a diferenga entre a referéncia e o sinal do fotodiodo. Essa diferenca €
mantida constante durante o procedimento de medidas. A amostra é posicionada paralela a um
campo magnético externo controlado por uma fonte de corrente bipolar. O feixe pulsado € di-
vido por um Beam spliter antes de incidir na amostra, refletido pela amostra sobre um fotodiodo
e o sinal enviado a lock-in. O sinal ¢ filtrado e a variacdo nas tensdes antes e apds incidir na
amostra emite informac¢do da magnetiza¢do. A informac¢do de magnetizacdo tem um formado

de histerese.
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Figura 2.8: Montagem experimental utilizadas nas medidas de MOKE.

A figura 2.8 mostra o arranjo experimental nas medidas de MOKE. A montagem utilizada
contava com um laser de 15mWW com comprimento de onda de 632, 8nm, um choper para fazer
a selecdo de frequéncia, um polarizador, Beam spliter para dividir o feixe, um fotodiodo para
receber o sinal e uma lock-in para amplificar o sinal. A magnetizacdo das amostras foi alcan-
cada com uma bobina de fabricagdo manual com dezenas de voltas de fios de cobre esmaltado
enrolado sobre um niicleo de ferro doce. A bobina era controlada por uma BOP e alcancava
campo magnético da ordem de 5000e. As informagdes obtidas eram registradas em tempo real
com um software desenvolvido pelo prépio grupo de Spintronica e Nanomagnetismo do Lab
Spin.

Nas medidas de demagnetiza¢do em funcdo da temperatura o setup Experimental utilizado
¢ similar ao descrito acima. O sistema de aquecimento consistia em uma chapa controlada por
um termostato e os valores de temperatura eram lidos simultaneamente aos de magnetiza¢ao
por um programa que controlava tanto o sinal recebido do fotodiodo quanto o termopar que lia
instantaneamente a temperatura da amostra. Nesta etapa o campo era suficiente para orientar

todos os dominios e depois a desmagnetizagdo medida em fun¢do do aumento de temperatura.
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2.3 TBM com Base de Permalloy, Emissor de ZnO e Coletor
de Silicio

As ligas de FeNi sdo largamente estudadas tanto do ponto de vista académico quanto tec-
nolégico. A atratividade estd nas propriedades magnéticas de baixa coercividade, grande per-
meabilidade, baixa retencdo de magnetizacdo e alta temperatura de Curie. Tais propriedades
alinhadas ao processo de producdo bem estabelecido faz do FeNi um dos materiais mais utiliza-
dos em pesquisas tecnoldgicas. A aplicabilidade vai de sensores magnéticos, cabecga de leitoras
de discos rigidos a transistores. Dentre as vérias ligas, a mais usual é a de composi¢cao F'e;gNigy
conhecida como Permalloy [33-35].

O ZnO ¢é um semicondutor vastamente utilizado na industria eletronica devido suas pro-
priedades Opticas e elétricas. Trata-se de semicondutor intrinseco tipo n com gap direto de
3,37eV em temperatura ambiente e estdvel quimicamente. Semicondutores de banda larga pos-
suem propriedades elétricas intermedidrias entre aquelas exibidas pelos condutores elétricos e
os isolantes. O elevado valor do gap confere tensdes de ruptura mais elevadas, capacidade de
sustentar grandes campos elétricos, menor geracdo de ruido, elevadas temperaturas e poténcia
de operacdo [36-38].

A existéncia de vacancias de ZnO introduz um nivel doador de 3,37eV acima da banda de
valéncia. Essa propriedade € responsédvel pelo surgimento de barreira tipo Schottky quando em
contato com materiais metélicos [36]. O emprego de eletrodo emissor de ZnO confere grandes
eficiéncias aos TBM, uma vez que estes dispositivos operam baseados em barreiras Schottky.
A variedade de técnicas com que o material pode ser obtido € um atrativo que atende a proposta

de obter um dispositivo com a técnica de eletrodeposicao.

2.3.1 Producao e caracterizacao elétrica e magnética da base de NiFe

O eletrodo de NiFe foi confeccionado com a técnica eletrodeposi¢do no modo galvanostatico
sobre substrato de silicio. As deposi¢des ocorreram em eletrélito aquoso contendo 30mM FeSO,,
700mM NSOy, 20mM NiCls, 16mM sacarina, 400mM Hs BO3 para uma densidade de cor-
rente de 6, 3mA/cm? [39].

Os filmes de NiFe foram produzidos com diferentes tempos de deposicdo entre 5s e 120s
para obter diferentes espessuras e investigar o tempo de percolagdo. O objetivo nesta etapa
era depositar a base extremamente fina e uniforme sem descontinuidades sobre o substrato de
Si utilizado como coletor. O gréfico da figura 2.9a) mostra como o potencial varia com o
tempo no eletrodo de trabalho para manter a corrente constante durante a eletrodeposi¢ao. Para
tempos longos o potencial tende para estabilidade em —1,0V. O comportamento semelhante

dos diferentes transientes de corrente mostra que a técnica € reprodutivel.
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Figura 2.9: a) Transientes de corrente para diversos tempos de eletrodeposi¢do, b) Resisténcia em funcdo
do tempo de deposicao.

A resisténcia em func¢do do tempo de deposi¢do mostrada na figura 2.9 b) foi determinada a
partir de curvas de corrente versus potencial. Em poucos segundos sdo depositados apenas pe-
quenos aglomerados espacados sobre o substrato, o que obriga elétrons a passarem pelo silicio
e a resisténcia aumenta. Para tempos de deposi¢cdo acima dos 12 segundos mais material meta-
lico é depositado e o transporte de elétrons ocorre pelo material ferromagnético diminuindo a
resisténcia consideravelmente. Os valores variam de 252(2 a 8() para tempos de 5s e 120s res-
pectivamente. O tempo percolacdo (recobrimento completo do substrato) é definido no encontro
das duas assintotas ~ 12s. A espessura de 30nm para a base nesse estdgio foi determinada para
o tempo de 12s de deposi¢cdo com a equagdo 2.2.1.

As amostras foram crescidas em um banho composto contendo ions de F'e e Ni. Diversos
tipos de ligas de FeNi podem ser formadas com eletrodeposicao. A propor¢do que atende a
proposta do trabalho é a do Permalloy com F'e;9/Nig;. A composi¢do de Fe e Ni em fungdo
do tempo de eletrodeposi¢@o ja foi estudada por Aratjo.C.I [40]. Para investigar a natureza
cristalina do material eletrodepositado, um estudo com difracdo de Raio-X foi realizado. A
figura 2.10 mostra um difractograma para uma amostra com 15s de deposi¢cdo. O espectro de
Raio-X mostra picos de difragdo para 260 = 44,65° e 52, 85° correspondendo respectivamente
aos planos cristalinos (111) e (200). A presenca da difragdo para angulos entre os intervalos
de difracdo do ferro e do niquel é evidéncia de que se trata da liga de Permalloy. As evidén-
cias mostram que o modo de produgio € eficiente e possibilita obten¢do controlada de filmes

cristalinos de qualidade.
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Figura 2.10: Espectro de Raio-X para o eletrodo de Permalloy com 15s de deposi¢do, utilizado como
base.

A uniformidade e a estrutura dos filmes finos sdo determinantes para qualidade da base de
um TBM. Buracos nos filmes ou rugosidade em excesso impactam na confeccao do eletrodo
emissor sobre a base provocando contato direto do emissor com o coletor. Para avaliar uni-
formidade e rugosidade um estudo da topografia dos filmes foi proposto. O mapeamento da
superficie da amostra de 15s (préxima ao tempo de percolacdo) mostra um filme com boa uni-
formidade e graos com aproximadamente S0Onm de didmetro. A topografia do filme mostrado
na figura 2.11 a) apresenta regides com pouca densidade de graos (destacado em verde). Como
se trata de filme pouco espesso € razodvel afirmar que trata-se da presenca de pin holes (bura-
cos). Uma andlise de perfil, figura 2.11 b) deixa mais evidente a suposi¢c@o desses pin holes. As
partes destacadas compdem uma regido com menor densidade de material e existéncia de pin
holes. Algumas irregularidades no substrato, defeitos ou mesmo elementos indesejados podem
ocasionar um crescimento com menos uniformidades em determinadas regioes.

Para que o dispositivo utilize grau de liberdade de spin do elétron a base deve ser de ma-
terial magnético. Alguns pardmentos como sensibilidade, coercividade e magnetizacdo sao
importantes para funcionalidade do dispositivo. A sensibilidade magnética da base foi estudada
com medidas de magnetorresisténcia anisotropica. A figura 2.12 a) mostra curvas de AMR

transversal e longitudinal para amostra de 15s de deposicao de NiFe.
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Figura 2.11: a) Imagem 2D de AFM mostrando a topografia da amostra de 15s; b) Perfil obtido com
AFM mostrando a presenca de pin holes na amostra.
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Figura 2.12: a) Medidas de AMR nas configuragdes longitudinal e transversal para amostra de 15s de

Ed NiFe. b) Curva de diodo entre as interfaces Si/FeNi.

De acordo com a figura 2.12 a) para ambas as configuracdes fora necessdrio um campo mag-

nético de ~ 4000e para a satura¢do magnética, isto € orientar todos os dominios magnéticos na

direcdo do campo externo. Pode ser observado que na configuracao longitudinal a resisténcia

diminui com o campo e na transversal aumenta. A coercitividade, campo medido na separa-

¢do entre os picos € ~ 700e, evidenciando caracteristicas de um material ferromagnético que

necessita de pequeno campo para ser magnetizado. Comparando com outros materiais vasta-

mente empregados em estudos tenoldgicos ou mesmo na industria, como por exemplo ligas de

Cobalto-Ferro (Ferritas) que apresentam coercividade da ordem dos kilo Oersted, o Permalloy

€ mais atrativo. A baixa coercividade torna o material interessante para aplicagdes tecnoldgicas.
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Os valores de AMR determinados foram aproximadamente 0, 132 e 0, 0312 para longitudinal e
transversal respectivamente. A discordancia desses valores com os obtidos com outras técnicas
tem relagdo com a proporcao de Fe e Ni nas amostras, que varia com o tempo de deposicao [40].

A altura da barreira Schottky na interface FeNi/Si foi determinada a partir da equagdo 2.1
linearizada e dados obtidos com medidas de curvas I versusV. A figura 2.12 b) apresenta uma
curva I x V obtida entre base e coletor com polarizagdo direta para potenciais negativos no
semicondutor. As caracteristicas tipicas de curva de diodo indicam presencga de jun¢do Schottky
na interface metal/semicondutor. A corrente de saturacio e o fator de idealidade sdo expressos
respectivamente pelos coeficientes lineares a angulares de um ajuste linear nos primeiros pontos
da curva Log I xV da figura 2.12 b). O fator de idealidade encontrado foi 7,75 para a interface
estudada. Valores acima de 1 indicam desvios causados por defeitos na espessura da barreira,
como excesso de rugosidade e oxidacao da interface. A uniformidade da espessura também nédo
¢ facilmente obtido com eletrodeposicao de filme pouco espesso, entdo os desvios nao podem
ser explicados pela emissdo termidnica. A altura de barreira é representada pelo coeficiente
angular. O valor de 0,58eV encontrado estd dentro do valor esperado para uma barreira Schottky
funcional de um TBM. A definicdo do silicio como emissor ou coletor em um TBM torna
necessario conhecer as caracteristicas da segunda interface. A barreira de menor valor é definida

como coletor no transistor em operagao.

2.3.2 Producao e caracterizacao do emissor de ZnO

O emissor de ZnO com drea de 0, 15c¢m? foi eletrodepositado sobre filme de Permalloy de
~ 30nm de espessura e tempo de 15s de deposi¢do. A solucdo aquosa foi preparada com
ZnC'ly e concentragdo 0,/M [41]. Um material cristalino e transparente foi obtido em —1,3V
a temperatura de 70C° sob agitacdo magnética. Para uma espessura de ~ 100nm determinada
com a equagao 2.2.1, foi calculado um tempo de deposicao de 130s [37].

A figura 2.13 a) mostra um transiente de corrente da deposi¢cao do ZnO. No intervalo de Os a
12s 0 aumento do médulo a intensidade de corrente corresponde ao processo de nucleagdo. Pos-
teriormente a corrente comeca diminuir, o que indica consumo dos fons proximos ao substrato.
O processo continua e a corrente elétrica estabiliza em ~ 2, 5mA. Esse comportamento indica
superficie recoberta, e a espessura do filme € incrementada a medida que o tempo aumenta.

O emissor € contactado eletricamente na superficie superior. Para aumentar a eficiéncia do
emissor, esses contatos ndo podem tocar a base, entdo o eletrodo emissor (filme de ZnO) deve
ser uniforme e recobrir toda a base. Para certificar-se dessa exigéncia foram realizadas imagens
de AFM no filme de ZnO/FeNi. A figura 2.13 b) mostra uma imagem topografica do emissor de
Zn0. O filme de ZnO apresenta estruturas transparentes que recobrem toda estrutura de FeNi.
A rugosidade mostrada na micrografia tem origem nos defeitos dos filmes de Permalloy . Esses

defeitos favorecem um crescimento mais espesso do ZnO nessas regides, mas ndo compromete
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a obtencdo de uma estrutura coesa.
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Figura 2.13: a) Transiente de corrente obtido no processo de eletrodeposicdo do ZnO para um tempo de
130s; b) Imagem de AFM do coletor de ZnO depositado sobre a base de Permalloy.

As medidas de Raio-X do material depositado confirma uma estrutura cristalina com di-
fracOes para vérios angulos. Na figura 2.14 a) é observado picos nos difratograma do ZnO
eletrodepositado. Sdo observados picos difratados para 20 = 31.76°; 36.24°; 56.58°; 69.21°
correspondente aos planos, (100), (002), (101), (110), e (201), respectivamente, concordando

com a literatura [38].
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Figura 2.14: a) Difratograma para o fime de ZnO utilizado como emissor, em concordancia com referén-
cia [41]; b) Curva de diodo para interface ZnO/FeNi.

A figura 2.14 b) apresenta uma curva / x V obtida entre Emissor e base com polarizagao
direta para potenciais positivos no semicondutor. As caracteristicas tipicas de curva de diodo

indicam presenca de jun¢ao Schottky na interface semicondutor/metal. A corrente de saturagao
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e o fator de idealidade s@o expressos respectivamente pelos coeficientes lineares a angulares de
um ajuste linear nos primeiros pontos da curva Log I versus V. O fator de idealidade encontrado
foi 1,75 para a interface estudada. Valores acima de 1 indicam desvios causados por defeitos
na espessura da barreira, mostrando que uniformidade da espessura nio é facilmente obtido na
eletrodeposicdo, ainda mais sobre outro filme ja eletrodepositado. A altura de barreira calcu-
ladas para as interface ZnO/FeNi foi 0,57eV. O valor obtido € menor que 0,58 determinado na
interface FeNi/Si. A barreira de menor valor € definida como coletor no transistor em operagao.

Nesse caso o semicondutor ZnO € definido como emissor.

2.3.3 Caracterizacido do Transistor de Base Metalica- Dispositivo final

O dispositivo pronto para caracterizagdo elétrica estd ilustrado na figura 2.15 a). O TBM foi
eletrodepositado em trés etapas. Primeiramente um filme de Permalloy com drea de 0, 283cm?
e 15s (tempo préximo a percolagdo) foi eletrodepositado sobre silicio. Logo apds, o ZnO foi
depositado sobre o permaléi com130s e drea de 0, 150cm?. A conexio dos eletrodos é realizada
com fios de cobre de baixa resisténcia. Para garantir contatos hmicos os fios foram presos
na base e no coletor com indio metélico prensado. No emissor uma camada fina de 6xido de
aluminio foi evaporada antes da conex@o com cola prata. As conexdes sdo individualmente iso-
ladas das demais com uma fita adesiva plastica montada durante o processo de eletrodeposicdo e
mantido para as caraterizacoes elétricas. O setup experimental contou com duas fontes keithley

2400 para aplicar potencial e medir corrente nos terminais do dispositivo.

a) b)

indio metalico

oxido de aluminio

Zn0 e i
@ Permaldi L7
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Figura 2.15: Ilustracdo do dispositivo apds as etapas de eletrodeposicdo e com os contatos sobre os ele-
trodos estabelecidos; b) Ilustracdo do TBM produzido neste trabalho com valores das alturas de barreira
determinadas experimentalmente e devidamente representadas.

A figura 2.15 b) ilustra a estrutura vertical com os valores de altura de barreira Schottky
nas interfaces emissor base e base coletor. Os valores de altura de barreira calculado na se-
cdo anterior sugerem que o TBM confeccionado neste trabalho atue como mostrado na figura.
Os valores para o potencial de barreira na interface foram determinados experimentalmente.

Na configura¢do base comum, o dispositivo é ativado com tensao positiva no ZnO e negativa
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na base, determinando um transporte por elétrons. A proporcdo de portadores que atingem o
coletor determina o ganho de corrente do dispositivo.

O transistor ZnO/FeNi/Si foi caracterizado na configuracdo base comum em temperaturas
de 300K e 50K. As correntes injetadas no emissor variaram de OuA a 60u A assinaladas lateral-
mente no grafico da figura 2.16. As curvas de transistor tanto a 300/ quanto 50K apresentam
comportamento ratificador de diodo em uma janela de potencial de 1,2 V. A dependéncia da
corrente medida na junc¢do base coletor com a injetada no emissor mostra elevada taxa de trans-
feréncia de portadores entre emissor e coletor. As figuras mostram também pouca dependéncia
da corrente de coletor com o potencial aplicado, o que destaca bom funcionamento das jun-
coes Schottky. As curvas apresentam um comportamento caracteristico de um transistor tipo
n. Comparando as medidas em ambas as temperaturas percebe-se valores mais intensos de cor-
rente medidas no coletor a 300K. O fato de mais portadores alcangarem o coletor em altas
temperaturas estd relacionado a permeabilidade magnética da base que faz com menos elétrons

sejam espalhados.
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Figura 2.16: Curvas de transistor na configura¢do base comum com diferentes temperaturas; a) SOK, b)
300K.

Os ganhos de base comum («) definido entre a razdo da corrente de coletor e emissor foi
determinado pela relacdo /. versus I.. Os valores obtidos, &« = 0,96 e & = 0, 11 nas tempe-
raturas 300k e 50K respectivamente, diferem do esperado de o = 0, 3 para o ganho um TBM
usual [42]. A discordancia tem relacdo com o fato de que, em altas temperaturas elétrons quen-
tes foram injetados diretamente no coletor por intermédio dos pin holes na base. Em baixas
temperaturas, o silicio torna se menos condutor entdo os elétrons quentes sdo mais espalhados
na base resultando em uma corrente de ganho menor.

Medidas elétricas no modo ampliagcdo, configuracdo de emissor comum no transistor de
base metdlica ZnO/FeNi/Si apresentaram a forma mostrada na figura 2.17 a). As correntes
aplicadas na base sdo indicadas no grafico. A dependéncia da corrente medida no coletor com

a empregada na base foge do padrdo esperado. O célculo de ganho foi obtido em um potencial
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de 0,5V, condi¢do mais estdvel das curvas. Observa-se que os ganhos estdo em voltagem mais
negativa em relacdo as curvas de coletor comum, talvez por algum efeito térmico no coletor. O
ganho (3 calculado entre a razao da corrente de base e coletor determinado pela relacdo I, versus
I, € apresentado no grafico da figura 2.17 b). O valor obtido de 5 = 3, 4 mostra amplifica¢do na
corrente de coletor. Contudo este valor esta aquém do valor esperado de acordo com a equagao
2.1, que seria ganho acima de 20. A presenca dos pin holes na base, além da instabilidade

eletronica do ZnO eletrodepositado estdao contribuindo para esses resultados aquém do esperado.

75k ;
3 300 b —— Fit p ]
] < _ -
— 6of = p=34 .7
§ 5 225 /‘
@ 45} ] -
— —_— rd
B 3 o
@ o
- 30} - 150 P -
2 L 2 -,
c g ”
£ 15F £ /@
8 | o 75 F P -
~ -
0F @ T= 300K
i i L i i A O,D 1 i '} i 1 i '} i 1 i 1 i '}
-0,5 0,0 0,5 1,0 1.5 2,0 2,5 0 10 20 30 40 50 60
Vo=V (V) Corrente de base- | (uA)

Figura 2.17: a) Curvas de transistor na configuracio emissor comum com diferentes correntes na tempe-
ratura de 300K; b) Amostragem da relacio da corrente de coletor versus corrente de base no célculo de
ganho (.

O material ferromagnético na base permite estudar efeitos magnéticos na corrente de coletor
do TBM. Elétrons que atravessam a base de material magnético sob efeito de campo podem ser
polarizados em spins e incrementar a corrente de coletor. A resposta magnética, se obtida abre
a possibilidade de emprego do TBM como sensor magnético. Para medir a magnetocorrente
o TBM foi montado na configuragcdo usual das medidas de base comum entre os polos de um
eletroimd. Durante as medidas sob a¢do de campo magnético um aumento de até 1,2% na
corrente de coletor foi observado. A magnetizacdo imposta a base diminui os espalhamentos e
a diminui¢do da magnetorresisténcia com o campo faz com que a corrente de coletor aumente.
A figura 2.18 a) mostra o incremento da corrente de coletor quando a base esta sob acdo do
campo magnético. Observa-se uma queda na magnetocorrente no coletor com o aumento da
corrente no emissor. O aumento do fluxo de corrente faz com mais portadores passem pelos
pequenos orificios da base e alcancem o coletor sem ser polarizados.

Para operar como sensor magnético o TBM ndo pode apenas funcionar em uma unica con-
figuracdo (base comun). Desta forma, propde-se uma medida mais geral para magnetocorrente.
O coletor foi mantido com uma polarizagdo reversa de 1V. A corrente de 4511A no emissor foi

mantida constante enquanto a corrente no coletor foi medida em fun¢do de um campo externo
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aplicado. A figura 2.18 b) apresenta uma medicao de corrente de coletor no TBM em func¢do do
campo magnético aplicado no plano do dispositivo. Nessa configuracao houve um aumento de
1% na corrente de coletor, resultado da polarizagdo dos elétrons quentes que alcangam o coletor.
A sensibilidade magnética do TBM se comparada com a AMR da liga FeNi aumentou em uma

ordem de grandeza, decorrente da polarizacdo eficiente de spin na base.
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Figura 2.18: a) Dependéncia da corrente de coletor em fun¢do da do emissor sob agdo do campo magné-
tico; b) Corrente no coletor em fungdo do campo magnético aplicado no potencial fixo de —1,0V.

A estabilidade e reprodutibilidade apresentada pelo TBM em temperatura ambiente mostra
uma opg¢ao vantajosa para ser empregado com sensor. Nas configuragdes de transistor, pode ser
utilizado em temperatura ambiente no modo de amplificagdo ou como sensor em baixas tempe-
raturas. O sucesso deste dispositivo € atribuido a acao conjunta entre o decaimento exponencial
do transporte de elétrons balisticos na base e da forte dependéncia com o spin no espalhamento
elastico e inelastico em ferromagnetos.

2.4 Liga de Cobre-Permalloy (CuPy)- Base de TBM sensivel

a campos magnéticos e efeitos de temperatura

O Permalloy (Py) é o material magnético mais difundido em estudos cientificos e aplica-
coes tecnoldgicas. A baixa coercividade, alta permeabilidade e processo de fabricacdo bem
estabelecido o torna um material muito atrativo em transistores, sensores magnéticos, grava-
cdo magnética e armazenamento de dados. As propriedades magnéticas do Py tornam-se mais
versdteis com presencga de cobre na estrutura. O limite superparamagnético, a permeabilidade,
coercividade, magnetizacdo e temperatura de Curie podem ser controladas com presenga de

diferentes concentracdes de Cu nas estruturas do Py [43-46].
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As mudancas nas propriedades magnéticas do Py proporcionam diversas aplicacdes em tec-
nologias de informag¢do. Permite aumento na densidade de dados gravados, facilita criagdo de
Bits com permeabilidades diferentes, assim como dispositivos magnéticos que operem contro-
lados por temperatura. Contribui para producdo de imas fracos com baixa magnetizacido de
saturacdo e temperatura de Curie reduzida. Na microeletronica tais propriedades sdo interes-
santes para reduzir os campos de comutacdo de MRANS, proporcionando aumento da vida util e
minimizando a corrente nas jungdes tineis, diminuindo o consumo de energia além de aumentar
o limite superparamagnético [10,47-49].

Ligas de Cobre-Permalloy sdo materiais de baixa coercividade, temperatura de Curie, mag-
netizacdo, permeabilidade ajustdveis com a concentracdo de Cu [50]. A presenga de dtomos de
cobre nas estruturas do Permalloy reduz a intensidade da magnetizacao, alteram o limite super-
paramagnético e a remanéncia [51]. Essas propriedades possibilitam producdo de dispositivos
que operam em diferentes temperaturas. Nos transistores permitem controlar a sensibilidade
magnética da base variando a quantidade de cobre. Nos sensores controla a permeabilidade do
material, possibilitando o dispositivo operar com diferentes escalas de campo. Outra proprie-
dade que a presenca de cobre também molda € a temperatura de Curie. Os dispositivos podem
operar em diferentes temperaturas sem perder eficiéncia.

As alteracdes nas propriedades magnéticas e temperatura de Curie nas ligas CuPy deve-se ao
cobre, que diminui 0 momento magnético do Ni, pois ocorrem fortes hibridizacdes e mudancgas
nos niveis de elétron s-d. O cobre (a = 3.62A°) possui maior tamanho atdmico se comparado ao
Fe (a = 2.28A°) ou ao Ni (a = 3.52A°). O incremento nos parametros de rede altera o volume
da célula unitéria da liga e as propriedades magnéticas devido a diferenca no volume da célula
primitiva de Cu, que ligeiramente expande toda a estrutura da liga FeNi [52,53]. A expansao
causa uma tensao nas ligacdes, provoca distorcdes na largura da banda e aumenta a densidade
dos estados nas superficies de Fermi, onde o ferromagnetismo torna-se mais aprecidvel. Esse
incremento provoca mudanca na temperatura de Curie [54,55]. A presenca do cobre também
faz com que o material migre da fase cristalina Cubica de Face Centrada (FCC) para a Cubica

de Base Centrada (BCC). Nesta fase o Permalloy possui menor temperatura de Curie [54,56].

2.4.1 Temperatura de Curie

Todas substincias na natureza apresentam algum tipo de magnetismo. As propriedades
magnéticas tem origem na estrutura atdbmica dos elementos, mais especificamente no momento
angular de spin e momento angular orbital. A classificacio magnética dos materiais esta relaci-
onada com a maneira como estes materiais respondem quando exposto a um campo magnético
externo. Dentre as vdrias classes de materiais magnéticos, destacam-se aqui duas. Os ferromag-
néticos possuem uma magnetizacao espontanea e de forte tendéncia dos spins se alinharem uns

aos outros, com isso respondem a estimulo magnético. Quando exposto a um campo externo,
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0s momentos magnéticos atdmicos se alinham e ficam assim por um tempo indeterminado, sdo
os imas permanentes. Os paramagnéticos possuem algum ordenamento ou alinhamento dos
momentos magnéticos apenas na presenca de campo magnético, se desligar o campo, a magne-

tizacdo desaparece [57].

=

Magnetizacao

Temperatura T,

Figura 2.19: Curva tipica em uma medida de temperatura de Curie.

Uma propriedade importante da matéria € a temperatura cujo um dos papéis € provocar
desordenamento magnético em materiais. A interacdo de troca tende a alinhar os dominios
magnéticos em uma Unica direcdo, a temperatura tenta destruir esse ordenamento. O resultado
dessa competicdo estabelece uma fronteira entre fase ordenada e desordenada. A temperatura
na qual a energia térmica K71’ supera a energia de Exchange é conhecida como temperatura de
Curie (Tc). Em altas temperaturas a agitacdo térmica faz com que os momentos de dipolos se
orientem aleatoriamente dando origem a um estado magnético desordenado e o material se torna
paramagnético. A susceptibilidade na fase paramagnética tem dependéncia com a temperatura,

que dificulta o ordenamento dos momentos magnéticos.

(2.0

Para o caso que a interacdo magnética entre qualquer momento magnético de &tomos proximos
no interior de um material € desprezivel a equacdo 2.4.1 se torna i = (C'T, lei de Curie. A

relacdo da magnetizacdo com a temperatura ¢ estabelecida na equacdo 2.4.1.

C
M = TB (2.0)

onde M € a magnetizacdo resultante, T a temperatura, C' uma constante especifica de cada
material e B o campo aplicado [58,59].

A temperatura de Curie € diferente para cada substancia ferromagnética. A maioria das
substancias ferromagnéticas tem uma Tc relativamente alta por exemplo, para o Permalloy, a
temperatura de Curie € de cerca de 750 °C, o ferro 770 °C, cobalto 1121 °C. A figura 2.19 ilustra

a resposta da magnetizacao espontanea em funcdo da temperatura. A magnetizacdo € méaxima
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em 7' = 0 e nula acima da temperatura de Curie. Neste trabalho investigamos temperatura de
Curie de amostras de Py compostas com diferentes concentracdes de Cobre. As amostras foram
magnetizadas e depois colocadas em aquecimento sobre uma chapa térmica, € a magnetizacao

enquanto eram aquecidas medidas com a técnica MOKE.

2.4.2 Producio e caracterizacao do eletrodo de Cobre-Permalloy

Os filmes de CuPy foram depositados a partir de solu¢des aquosas contendo fons de Fe?™,
N#?* e Cu**. O banho composto utilizado na eletrodeposi¢do contém (30mM ) FeSOy, (T00mM),
NiSOy, (20mM)NiCly, (16mM )Sacarina, (400mM)HsBO3 e (19mM)CuSO,. Para cres-
cer as estruturas foi utilizada eletrodeposicao potenciostética pulsada. Procedimento que con-
sistiu de intercalar pulsos caracteristicos do Permalloy, com pulsos caracteristicos do Cu. Con-
centracdes de cada elemento nas amostras foram controladas com o tempo de cada pulso na
deposigao.

Na producao da liga de PyCu primeiramente foi realizado um estudo dos potenciais de de-
posicdo dos analitos presentes na solugdo. O comportamento do substrato de silicio na solugdo
de Ed foi investigado com a técnica voltametria ciclica. O intervalo de potencial de 0,2V a
1,2V foi varrido com uma taxa constante de 20mV//s.

A figura 2.20 a) apresenta um voltamograma para a solu¢do de PyCu. Para potenciais me-
nores que —0, 4V nota-se aumento da corrente catddica, decorrente da reducdo de material no
WE. Sao observados dois picos de reducdo em —0, 55V e —1,05V, indicando preferéncias de
reducdo dos fons do eletrdlito nesses potenciais. Para potenciais maiores que —0, 1V ocorre a
dissolu¢do da camada eletrodepositada, indicando que a afinidade entre as espécies reduzidas e

o substrato ndo € suficiente para manter a integridade das estruturas.
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Figura 2.20: a) Voltamograma mostrando comportamento eletroquimico dos fons Cu, Ni e Fe em solu¢io;
b) Composi¢do quimica das amostras obtida com EDS em funcio do volume.

Ap6s um estudo com deposi¢des em diversos potenciais, a investigacdo através de anélise de
EDS, mostrou que o potencial de —1,05V € o de deposicdo de NiFe com concentragdo da liga
Permalloy. O cobre com carater metalico cristalino foi obtido com potencial de -0,6 V aplicado
em relacdo ao potencial de circuito aberto (OCP). Cada amostra teve seu volume aumentado
proporcionalmente ao aumento do tempo dos pulsos de deposi¢do do cobre (implicando em
aumento da quantidade de cobre). As amostras foram obtidas sempre com a mesma quantidade
de Permalloy, e variando a quantidade de cobre através de deposi¢do potenciostética pulsada
intercalando os pulsos de potencial do Py com Cu. A figura 2.20 b) mostra a concentracao Fe,
Ni e Cu em funcdo do volume das amostras. Pode-se observar uma queda constante do ferro e
do niquel com o aumento do volume. Um pequeno desvio na proporcdo de niquel e ferro em
relacdo a composicao do Py pode estar relacionado a afinidade da permuta entre dtomos de Cu
e Ni na célula unitaria.

Os filmes finos de CuPy foram produzidas os com 100 pulsos de cada potencial caracteris-
tico, intercalando-os. Para o permalloy, o tempo de 1s foi sempre constante. O cobre teve um
tempo de deposicdo diferente para cada amostra; Os, 3s, 6s, 9s, 125 e 15s, que resultaram em
concentragdes de; 7%, 21%, 33%, 48%, 56% e 67% respectivamente.
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Figura 2.21: Imagens de MEV mostrando a evolu¢do da morfologia com a quantidade de cobre para
amostras contendo; a) 7%, b) 21%, ¢) 33% e d) 61% de Cu.

A andlise da morfologia das amostras foi realizada com microscopia eletronica de varre-
dura (MEV). A figura 2.21 a), b), ¢) e d) mostram imagens de filmes de Permalloy com 7%,
21%, 33% e 67% de cobre respectivamente. A figura 2.21 a) mostra um filme fino de pequena
quantidade de Cu. As estruturas de pequena dimensio (aproximadamente 0, 1pum) deixam o
filme aparentemente uniforme. Aumentando o tempo dos pulsos de deposicao de cobre a con-
centracdo aumenta para 21% mostrado na figura 2.21 b). Observa-se um padrdo uniforme das
estruturas e os formatos de graos comecam a se definir, proveniente do aumento de Cu. Amos-
tra de Py com 33% de Cu mostrada na figura 2.21 ¢) apresenta estrutura com graos de formato
arredondado, e o aumento do cobre aumenta o tamanho dos graos. Na figura 2.21 d) nota-se
graos de tamanhos maiores (aproximadamente 0, 25.m) e acredita-se que as estruturas de cobre
estdo envolvendo as do Permalloy, o que apresenta um aspecto similar as estruturas de um filme
de cobre [22].

2.4.3 Medidas de Raio-X

As medidas de Difra¢do de Raio-X foram realizadas no modo 6 — 26. O interesse estava
em investigar o comportamento da estrutura cristalina em fun¢do do aumento da quantidade de

cobre nos filmes.
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Figura 2.22: DRX para amostras de Py contendo diversas concentracdes de Cobre.
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A figura 2.22 mostra os padrdes de difracdo de Raio-X para amostras contendo diferentes
concentracdes de Cu inseridos no bulk do Py. Os picos 20 ~ 44° e 51° s@o as respectivas
reflexdes dos planos caracteristicos do cristal (111) e (200) e revelam que as amostras apre-
sentam um tipico padrdo de uma liga de PyCu com estrutura ctibica de face centrada (FCC)
(ICSD 108378) [60]. O pico (111) é o mais intenso, o que relata uma orientaco cristalografica
preferida nessa direcdo. H4 uma mudancga na posi¢cdo dos picos em direcao ao angulo com o
aumento da quantidade de cobre nos filmes. Essa pequena mudanga em relagdo ao angulo esta

relacionada ao aumento de material na fase cristalina Cubica de Base Centrada (BCC) [61].

2.4.4 Medidas de susceptibilidade

Medidas de susceptibilidade magnética foram realizadas para investigar o efeito da presenca

de cobre na magnetiza¢do e na coercividade do Permalloy.
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Figura 2.23: a) Curvas de magnetizagdo para amostras de Py contendo 7%, 21%, 33%, 51% e 67%
de Cu. Medidas em funcdo da porcentagem de cobre nas amostras: b) Magnetizacido por volume; c)
Coercividade e d) campo de saturacdo.

A figura 2.23 a) mostra curvas de magnetizagdo para concentragdes de 7%, 21%, 33%,
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51% e 67% de cobre nos filmes de Py. Amostras contendo baixa quantidade de cobre 7% a
21% apresentam magnetiza¢do remanescente diferente de zero, estreito lagco de histerese e a
baixa coercividade (campo coercitivo < 1000¢). Nessas amostras, as propriedades de material
ferromagnético macio sdo conservadas. Para amostras contendo maiores quantidades de cobre
sdo observados diminui¢do da magnetizacao e alargamento do lago de histerese. Tal observacao
permite afirmar o comportamento ja esperado, uma vez que o cobre por ser um material com
caracteristica diamagnética torna a liga mais "dura". Também pode ser decorréncia do aumento
da interagdo dipolar entre os momentos magneticos do FeNi com oS momentos do cobre. Para
baixa concentracio de Cu, aremanéncia € alta e a mudanga de magnetizacao € abrupta, enquanto
na amostra com maior concentra¢do de Cu a reversao da magnetizacdo é muito suave. Esse
comportamento pode ser atribuido a geometria esférica de graos, que permite vortices como a
topologia de magnetizagdo.

A Figura 2.23 b) apresenta resultados para medicdes de magnetizagao em funcdo da quan-
tidade de cobre. Ha uma queda acentuada na magnetizagio de 800emu/cm? a 80emu/cm? em
amostras contendo 7% a 33% de Cu, respectivamente. Para amostras com mais de 40% de Cu,
a magnetizacao diminui de forma menos acentuada. Acredita-se que existam mais dtomos de
cobre com quase nenhum momento magnético substituindo os dtomos de niquel na estrutura
CuPy. A Figura 2.23 ¢) mostra que maiores quantidades de cobre nas amostras de Permalloy
requerem campos maiores para orientar os dominios. O cobre aumenta o volume da amostra e
aumenta o nimero de dominios, ampliando o ciclo de histerese. A coercividade tem um com-
portamento de crescimento quase linear com a quantidade de cobre. A Figura 2.23 d) mostra
que mesmo em filmes com grandes quantidades de cobre, a permeabilidade diminui pouco, visto
que o campo coercitivo nao ultrapassa 120 Oe. Estes resultados sugerem que as propriedades

magnéticas estdo relacionadas a mudangas na microestrutura e /ou composi¢ao das ligas.

2.4.5 Medidas de magnetizacao em funcao da temperatura

A seguir é apresentado na figura 2.24 medidas de magnetizagdo realizadas com a técnica
MOKE. Os dados apresentados no grifico confirmam o comportamento ja observado nas me-
didas realizadas com susceptdometro. Os valores de magnetizacdo e coercividade obtidos foram
similares, o que reafirma as explica¢Ges da secéo anterior. Nota-se para a amostra contendo 51%
de Cu um valor de campo coercitivo bastante intenso, o que reforca caracteristica de material
duro. Pode ser notado também um achatamento da curva o que indica uma dificuldade maior
da reversdo da magnetizacdo. Na curva em destaque é observado dois pequenos platos, o que

pode ser uma indicacdo de formacao de vortices.
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Figura 2.24: a) Curvas de magnetizagdo para amostras de Py com 7%, 21%, 33%, 51% medidas com
MOKE.

O interesse maior nas medidas magnéticas com MOKE estava em obter a magnetizacao
antes de submeter as amostras a variagdes de temperatura. As curvas de magnetizagdo sempre
terminavam nos valores mdximos de campo aplicado para atribuir uma magnetiza¢do remanente
as amostras. Posteriormente comecava o aquecimento das amostras enquanto a magnetizacao

era medida continuamente. Os resultados deste processo sao apresentados na figura 2.25 a).
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Figura 2.25: a) Curvas de desmagnetizagdo em fungio da temperatura para amostras contendo 7% , 21%,
33%, 51% e 67% de Cu. b) Temperatura de Curie em fungéo da quantidade de cobre.

Na figura 2.25 a) sdo mostradas as curvas de demagnetizagdo para amostras contendo 7% ,
21%, 33%, 51% e 67% de Cu. Pode-se notar que para amostras contendo maiores quantidades
de cobre a queda de magnetizacdo (desmagnetizacdo) € mais acentuada e uma magnetizagdo

nula € alcancada em temperatura menores. A perda de magnetizacdo para amostra contendo
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7% da-se em aproximadamente 530K enquanto que amostra contendo 67% em 380K. Na figura
2.25 b) € apresentado o resultado para temperatura Curie em fun¢do da quantidade de cobre. O
comportamento praticamente linear indica uma proporcionalidade entre quantidade de cobre na
estrutura do Permalloy e temperatura de Curie. Uma das explicacdes para a queda na tempera-
tura de Curie estd relacionada a um aumento de material com fase cristalina BCC confirmada
na difracdo de Raios-X. O Permalloy tem uma temperatura de Curie até 300k mais baixa nesta
fase cristalina [54]. Também pode ser explicado pela redu¢do do momento magnético nos ato-
mos de niquel adjacentes aos dtomos de cobre devido interacdo de troca. Este efeito magnético
direto resulta da substitui¢do de d&tomos de niquel por dtomos de cobre com pouco ou nenhum
momento. Ha também um fator que contribui para a redugdo do efeito magnético, pela coope-
racdo entre dtomos vizinhos com aumento da concentracao no cobre. Isso leva a um aumento

nos momentos reduzidos, afetando o valor Tc [56].

2.5 Cobalto Térbio-Co;_,1Th,- Material ferrimagnético com-
pensado de anisotropia fora do plano produzido com ele-

trodeposicao.

Materiais magnéticos sao amplamente utilizados em dispositivos de armazenamento e pro-
cessamento. Memorias ndo volateis e transistores controlados por campo magnético ganharam
notoriedade com a chegada da spintronica. Com a miniaturizagdo os materiais magnéticos em-
pregados experimentaram uma transi¢do da magnetizacao no plano para a perpendicular ao
plano. Para atender essa solicitacdo ligas diversas foram desenvolvidas com materiais ferro-
magnéticos, ferrimagnéticos e composicdes com metais de terras raras. As principais vantagens
da magnetizacdo fora do plano sdo; aumento da integracdo, estabilidade para células individu-
ais, interacdo estdtica de longo alcance sem interagao dipolar, imunidade contra pertubagao de
campo externo além de inibir a formagdo de vortices [62, 63].

Hoje em dia as principais ligas com magnetizacao perpendicular sdo baseadas em metais
de transi¢do/terras raras. Neste campo os materiais ferrimagnéticos ganham notoriedade. Os
ferrimagnéticos possuem sub redes antiferromagnéticas, no entanto essas sub redes ndo neces-
sariamente possuem 0 mesmo momento magnético ou consistem da mesma espécie atOmica.
A orientacdo da magnetizacdo dos ferrimagnéticos pode ser controlada com a composicdo qui-
mica. A concentragdo relativa dos elementos que compde a liga ferrimagnética pode ser con-
trolada até obter um estado magnético de compensacao, ou seja um estado onde, magnetiza¢ao
liquida no plano da amostra vai para zero [64, 65].

A liga de C'oy_,Th, possui pequena magnetizagdo residual, acoplamento dipolar baixo e

magnetizacdo sintonizavel com a proporcao de Co e Tb, oferecendo a possibilidade de controle
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magnético por mecanismos Opticos e elétricos [66]. A forte anisotropia perpendicular a torna
material de interesse para aplicacdes em sensores magnéticos, transistores e dispositivos de me-
moria. A magnetizagcao fora do plano permite utiliza¢do de filmes muito finos sem que efeitos
em paralelo aparecam, como por exemplo voértices. Ha ainda poucos estudos das propriedades
dessa liga produzida com técnica eletrodeposi¢do. Neste trabalho propomos produzir amos-
tras que permitissem avaliar a magnetizacdo perpendicular, estudar a composicao da liga que
oferece estados compensados (magnetiza¢ao nula no plano) em relacdo a dire¢cdo do campo ex-
terno aplicado e a viabilidade de aplicacdo em sensores magnéticos, transistores e dispositivos
de Memoria magnética [67,68].

A magnetizacdo da liga CoTb resulta da magnetizacdo do Tb e das sub-redes do Co. No
cobalto um forte acoplamento é observado nos elétrons 3d que ocupam uma camada externa
e participam da estrutura de banda. A banda 3d € parcialmente preenchida e o comprimento
de onda Fermi Ay muito maior que a distancia interatdmica, causando um acoplamento fer-
romagnético dos momentos dos elétrons. O magnetismo do Tb é devido aos seus elétrons 4f
fortemente localizados em uma camada interna que ndo participam de ligacdes interatdmicas
e, portanto, nenhuma interacdo direta pode ocorrer [64, 69]. Na liga de CoTb, o momento
magnético é devido ao acoplamento de troca entre 0 momento itinerante da sub-rede Co e os
elétrons 4f localizados da sub-rede Tb. As duas sub-redes sdo acopladas antiferromagnetica-
mente. Assim, as ligas sdo consideradas ferrimagnéticas, pois as magnetizacdes da sub-rede
tém magnitudes diferentes. A magnetizagao total da liga CoTb é obtida da diferenca das duas
contribui¢des [70,71].

A fabricagdo e investigacdo de ligas ferrimagnéticas € pouco relatada devido ao desafio sig-
nificativo de desenvolver compositos ferrimagnéticos facilmente construidos com parametros
sistematicamente controldveis [72,73]. Neste trabalho propomos desenvolver uma liga de co-
balto térbio com a técnica eletrodeposi¢do. As amostras terdo grande controle da concentracao
dos elementos além da investigac@o a anisotropia magnética perpendicular e ponto de compen-

sacao.

2.5.1 Producao e caracterizacao do eletrodo de CoTb

A liga de CoTb foi obtida com eletrodeposi¢do potenciostitica em uma solucdo contendo
100mM TbC'l3, 20mM CoSO4 e 500mM H3;BQOs5. Para controlar, manter o pH em 2,15 e
obter co-deposicdes estaveis de cobalto e térbio, Hy SO, foi adicionado na solucdo [72,73]. O
interesse € estudar o comportamento dos filmes ferrimagnéticos de CoTb com anisotropia fora
do plano depositadas sobre Permalloy. As estruturas de Py foram crescidas com tempo de 20s
e procedimento andlogo ao descrito na secao 2.3.1.

O estudo do comportamento eletroquimico do eletrodo Py/Si na solu¢do de CoTb foi rea-

lizado com voltametria ciclica. Para identificar os potencias caracteristicos de co-deposicao da
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liga, um intervalo de potencial de —0, 2 a 2, 3V foi varrido com uma taxa constante de 20mV/s.
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Figura 2.26: a) Voltamograma do eletrodo de Py/Si em solucdo de CoTb; b) Transientes de correntes
para diferentes potenciais de eletrodeposi¢cdo com tempo de 15s.

A figura 2.26 a) apresenta um voltamograma tipico do eletrodo Py/Si no eletrélito de CoTb.
Para potenciais menores que —0, 8V nota-se aumento da corrente catddica, decorrente da re-
ducdo de material no WE. Sdo observados dois picos de redu¢do nos potenciais —1, 28V e
—2,05V, indicando preferéncias de redugcao do Co e Tb respectivamente. Para potenciais mai-
ores que 0, 5V ocorre a dissolu¢do da camada eletrodepositada, indicando que a atragdo entre
os dtomos de CoTb e Py ndo € suficiente para manter a integridade das estruturas. No inicio
do processo nao ocorre reagdo, pois a célula eletroquimica nao dispde de energia suficiente,
tampouco atinge os potenciais caracteristicos. Quando o eletrodo de trabalho € varrido em po-
tenciais mais intensos (negativo), algumas reagdes comegam acontecer, € uma corrente catodica
€ observada no voltamograma. Ao atingir valores do potencial de redugao das espécies contidas
na solucdo, um aumento da corrente € detectado, oriunda das reacdes de redug@o que resultam
na deposicao do metal. Nesse momento os ions préximos ao substrato foram em sua maioria
reduzidos, e novos fons se deslocam por difusdo ocasionando uma diminui¢io momentanea da
corrente. Posteriormente, em potenciais mais intensos a corrente volta aumentar, como resul-
tado da hidr6lise que ocorre na solucdo.

Amostras foram crescidas em diversos potenciais para identificar a composicao do Co e
de Tb para cada potencial. A figura 2.26 b) mostra os diversos transientes de correntes para
15mC de Carga. A carga eletrodepositada é uma estimativa considerando que cada elétron
que atravessou o eletrodo de trabalho reduziu um fon da solucao levando em conta a valéncia.
Trata-se de um mecanismo o qual controla a espessura através do software de eletrodeposigao.
Todas as deposi¢coes de CoTb foram realizadas com essa quantidade para garantir a mesma
espessura de acordo com a equacdo 2.2.1. As correntes tornam-se mais negativas (catédicas)

com o aumento do potencial e o tempo de deposi¢do diminui. Potenciais negativos mais intensos
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aumentam a energia na célula eletroquimica aumentando a velocidade das reacdes. Nota-se
também que o transiente de corrente estabiliza mais rapido em menores potenciais com aumento
da reacdo. Tal fato pode ser indicio da propor¢do de deposi¢do entre os elementos da solugdo.
Nos potenciais mais negativos hd uma preferéncia maior para deposicdes do térbio, e 0 aumento
da intensidade de corrente nem sempre indica uma maior taxa de crescimento do material, mas
sim pode estar havendo hidrdlise do solvente.

A propor¢do de Co e Tb varia com o potencial. A figura 2.27 a) mostra andlises de EDS
dos diversos filmes eletrodepositados com mesma espessura. Para potenciais maiores que -
1,9V ha uma preferéncia na deposicao do cobalto. Em potenciais acima de 2,2V ocorre uma
co-deposicao de cobalto térbio com uma tendéncia maior para deposicdo do Tb. No intervalo
de potencial 1,9V — 2,05V é depositado quantidade de cobalto entre 60% e 80%. Segundo
algumas referéncias, trata-se da concentracdo de compensagao da liga [72,74]. O processo de

deposicao da liga CoTb pode ser representada nas equagdes 2.5.1.
TVOH(II) + Co*" 4+ e~ — CoTb(qs) + OH ™ (2.0)

C0Tb(aas) + 26~ — Thy + Co™t (2.0)

Nos potenciais preferenciais do térbio, os ions solvatados se tornam hidréxidos e reagem
como catalisadores do cobalto para formar um metal misto. Nos potenciais mais baixo, o co-
balto € depositado preferencialmente e comega a alcancar a igualdade na concentracdo com o
térbio em torno de 1,9V. A concentracdo de Tb € sempre seguida de co-deposi¢do de cobalto
nos potenciais mais altos.

Para avaliar a cristalinidade das estruturas, caracterizagao estrutural com medidas de Raio-
X foram realizadas. Muitas referéncias relatam a liga contendo mais de 50% de térbio como
amorfa [75] [72]. A figura 2.27 b) mostra espectros de Raio-X para amostras contendo 28%,
65% e 98%. Difractogramas de amostras com composi¢do maior de Térbio ndo apresentaram
picos referentes ao CoTb. Os picos observados de acordo com a literatura sdo correspondentes
a manifestacao do cobalto. As difracdes que acontecem em 260 = 44, 3° correspondem ao plano
(111).

A qualidade e uniformidade dos filmes de CoTb foram estudadas com Microscopia Ele-
tronica de Varredura. Na figura 2.28 sdo apresentadas imagens de MEV que mostram filmes
continuos e de pouca descontinuidade. Imagens de amostras com baixa concentracdo de Tb
apresentadas nas figuras 2.28 a) e b) mostram estrutura menores e mais coesas. Para con-
centracdo intermediaria € notdrio o surgimento de uma estrutura granular. Possivelmente esta
relacionada ao aumento de térbio nos filmes. Tal afirmagdo fica mais evidente na imagem mos-
trada na letra d). Para maiores concentragdes de térbio hd maior formacao desses graos, o que

leva a afirmar que possivelmente trata-se de térbio permeado por uma estrutura coesa de Co.
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Figura 2.27: a) EDS mostrando a variagdo da composi¢@o dos filmes de CoTb em fun¢do do potencial;
b) Difracao de Raio-X para filmes contendo diversas composi¢des de CoTb.

No intuito de confirmar as afirmac¢des sobre as imagens de MEV houve também caracte-
rizacdo com AFM. A figura 2.29 mostra imagens topograficas para varias amostras contendo
diferentes quantidade de Co e de Tb. Nelas sdo observados um padrdo de estrutura que con-
corda com observado no MEV e confirmam que o aumento de térbio nas amostras favorece
surgimento de pequenos granulos com formato conico. Para quantidade intermediarias de tér-
bio esses granulos sdo rodeados de uma estrutura esponjosa bem uniforme. Na amostra com

maior quantidade de térbio nota-se grande concentracdo desses graos.
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Figura 2.28: a) Imagens de MEV mostrando aspectos estruturais para amostras com diversas concentra-
¢oes de cobalto e térbio.
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Figura 2.29: a) Micrografias de AFM mostrando aspectos estruturais para amostras com diversas con-
centragcdes de cobalto e térbio.

Para investigar a direcdo preferencial de magnetizacao da liga CoTb e a concentracdo de
compensagao, diversas caracterizacoes magnéticas foram propostas. Anisotropia perpendicular
da liga CoTb ¢ identificada em amostras produzidas com outras técnicas [74,76]. A figura
2.30 a) mostra curvas de medidas da magnetiza¢do em funcdo do campo aplicado no plano das
amostras contendo diferentes quantidades de Tb e Co. As curvas de magnetizagdo mostram boa
saturacdo, exceto a amostra contendo 25% de térbio. As amostras contendo respectivamente
25%, 37% apresentaram menor magnetiza¢ao e baixa satura¢do se comparada com outras. Tais

caracteristicas podem ser indicio de anisotropia fora do plano.
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Figura 2.30: Medidas de susceptibilidade das amostras variando as quantidades de cobalto e térbio; a)
Medidas realizadas no plano; b) Medidas realizadas perpendicular do plano.

Avaliando as medidas com campo aplicado perpendicular ao plano da amostra nota-se uma
maior magnetizagdo para amostras contendo respectivamente 25%, 37% concordando com a
afirmacao anterior. O fato da magnetizacao maior e saturada fora do plano é um indicativo de
anisotropia perpendicular. A comparacio dos campos coercitivos € magnetizacdo das amostras
com 25%Tb e 75%C'o mostra maiores valores medidos na configuracéo fora do plano. A partir
dessa observacao € bastante razoavel afirmar que magnetizacao dessa amostra é perpendicular.
A figura 2.30 a) mostra curva de magnetiza¢do no plano e perpendicular ao plano para concen-
tracdo de 25% de térbio normalizada. Nota-se mais claramente anisotropia maior fora do plano
garantida pela maior saturacao da magnetizagao.

A liga CoTb na sua concentracdo de compensagdo apresenta maior magnetizacdo fora do
plano. Os dados extraidos da figura 2.30 reafirmam que amostras com concentracao de térbio na
faixa 25 — 35% apresentam compensag¢do da magnetizagdo. A figura 2.31 confirma tal compor-
tamento em fungdo da quantidade de térbio. Nota-se que os valores de magnetizagdo em ambas
a configuragdes sao similares para pequenas quantidades de térbio. O aumento da concentragcdo
de térbio induz incremento na anisotropia fora do plano, que na faixa 25% e 35% possui valores
mais intensos em relagdo aos medidos no plano. Acima dos 40% a magnetizagdo novamente
aumenta no plano e diminui na configuracdo perpendicular. Diante do comportamento mos-
trado, é razodvel afirmar que amostra 7'by5C'o7; possui concentracdo de compensagao [74,76].
A compensacdo da magnetiza¢do no plano € decorrente da interacdo dos spins dos orbitais 4f de
térbio e orbitais 3d de cobalto. O CoTb foi depositado sobre filmes Permalloy. Na concentragao
de compensacdo acredita-se que por interacao spin-orbita a magnetizacao do Py é girada para

fora do plano devido a maior anisotropia da liga ferrimagnética.
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Figura 2.31: a) Medidas de magnetiza¢cdes normalizadas para amostra com 25% de térbio no plano e
perpendicular ao plano; b) Magnetizacdo em funcdo da quantidade de térbio no plano e perpendicular ao
plano.

Para confirmar as propriedades magnéticas foram realizadas medidas de magnetorresistén-
cia anisotrdpica na configuracdo longitudinal, no plano e perpendicular ao plano das amostras.
As medidas de AMR apresentadas na figura 2.32 revelam maiores valores na configuragao fora
do plano para uma composic¢do entre 20% e 35% de térbio. O observado nas medidas concor-
dam com as medidas magnética mostradas na figura 2.30 e com a afirmacdo da composi¢cdo
de compensacdo do material ferrimagnético. As medidas de AMR realizadas no plano para
essa mesma composi¢do niao possuem representatividade. Amostras contendo mais de 40% ou
menos que 10% de térbio apresentam uma magnetiza¢do no plano. A porcentagem de AMR

medida € muito superior a obtida perpendicular ao plano de magnetiza¢do das amostras.
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Figura 2.32: a) Medidas de magnetorresisténcia anisotrépica realizadas no plano e perpendicular ao
plano em amostras com variadas quantidades de Tb; b) Coercividade obtidas no grafico mostrado no
item a).

Andlise da coercividade corroboram com as afirmacdes acima e confirmam uma magnetiza-
cao fora do plano para certas quantidades de térbio. A figura 2.32 b) mostra um grafico com os
valores do campo coercitivo para composicoes de térbio em medidas no plano e fora do plano.
Ja é sabido que coercividade estd relacionada com a resposta magnética do material ao campo
externo aplicado. Novamente comparando a coercividade no plano e fora do plano nota-se me-
nores valores nas medidas fora do plano para as amostras 25% e 33% de térbio reafirmando a
magnetizacdo fora do plano e confirmando se tratar de uma composi¢ao préxima da compen-
sacdo. O resultado confirma forte anisotropia perpendicular para a liga nessas condi¢des. O
comportamento observado fora do plano provavelmente estd relacionado a interacdo de spin
orbita do Py perpendicular ao CoTb e sugere a utilizacdo de materiais eletrodepositados em
investigacdes adicionais do torque de spin-orbita, dispositivos de comutacdo 6ptica e detec¢ao
experimental de Skirmions [64].
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Capitulo 3

Transistor Spintronico de Efeito de Campo

3.1 KEstado da Arte

O Transistor Spintronico de Efeito de Campo (spin FET) foi proposto com fonte de spins
polarizados, canal de transporte dos spins e dreno para ler a informacao transportada. No canal
(elo de ligacao da fonte com dreno) ha um terceiro eletrodo chamada Gate que permite controlar

através de potencial externo, a precessdo dos spins com interacdo Rashba [12].

Dreno

Fonte Dreno
+ I
- —
1 L 4

OFF!

Figura 3.1: Arquitetura do spin FET com os trés eletrodos: Fonte, canal e dreno .

A tensdo de Gate muda o angulo de precessao dos spins. Quando o alinhamento do momento
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magnético dos elétrons no canal € paralelo a magnetizacao do dreno, a corrente de spin € lida,
entretanto se a orientagdo € antiparalela a corrente cai acentuadamente e nenhuma informagado
¢ retornada. Variando a tensdo no Gate, os estados ON/OFF ciclicos sdo interpretados devido
diferentes angulos de precessdo criados pelas diferentes tensdes aplicadas [77]. A figura 3.1
mostra a arquitetura do transistor spin FET, com fonte, dreno, canal semicondutor e Gate, além
da orientacao de spin em cada um dos terminais [16].

A realizacdo experimental do spin FET necessita de injecdo eficiente de corrente polari-
zada, materiais de facil magnetizacdo na fonte e no dreno. O material de canal deve possuir
comprimento de difusdo de spin maior que o do spin e fraco acoplamento spin-orbita. Mate-
riais ferromagnéticos moles e semicondutores sdo respectivamente, os de maiores potenciais
para producdo do dispositivo. Spins polarizados podem ser injetados direto do metal no semi-
condutor, porém este processo € pouco eficiente. O semicondutor tem resistividade maior, o
que provoca espalhamentos de spins na interface e a polarizacao se perde. A injecdo de spin
pode ser eficiente quando uma camada isolante é depositada entre o metal e o semicondutor. Os
elétrons polarizados sdo injetados por tunelamento sem mudar orientagdo [78,79].

Elétrons polarizados em spins sdo deslocados conservando a orientagdo em distancias (com-
primento de difus@o de spin) caracteristicas em cada material. No movimento difusivo, espa-
lhamentos provocam colisdes dos spins nos dtomos do material do canal e a orientagcdo de spin
¢ perdida. No transporte balistico o elétron possui um comprimento de difusdo maior que o
canal, niimero de colisdes € menor, e a orientacdo de spin € conservada [80]

O material de canal no spin FET deve permitir transporte balistico na maior distincia e
possibilitar a inversdo da orientagdo de spins para controlar o transporte de elétrons polarizados
no canal. Materiais com forte interacao spin orbita possibilitam o controle da orientacao de
spin com campo elétrico externo através de interagdo Rashba. Por outro lado, apresentam baixo
comprimento de difusdo, implicando em dispositivos com canais curtos de elevado custo de
producdo e factiveis a efeitos quanticos que inviabilizam a produc¢do. Uma alternativa seria
materiais de elevados comprimentos de difusdo, mas com outras possibilidades de controle da
orienta¢do de spins [80, 81]

O grafeno, um al6tropo do carbono, é um material que possui grande comprimento de di-
fusdo de spins. Tido como semicondutor de gap nulo onde elétrons sdo considerados Férmions
sem massa que movem extremamente rapidos, pode ser facilmente dopado. Um campo elétrico
aplicado perpendicular ao plano do grafeno muda a populacdo dos portadores, desloca o nivel
de Fermi e alterna o tipo de portador de carga entre elétrons e buracos, mudando a condutivi-
dade. Este efeito pode ser explorado em dispositivos para controlar o fluxo de spins polarizados
e gerar os estados ON-OFF na transmissdo das informacdes transportadas por spins. Os estados
seriam gerados por ocupac¢do das bandas no grafeno e o campo elétrico induz uma espécie de

chaveamento [82, 83].
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O spin FET pode ser concebido de materiais ferromagnéticos para fonte e dreno, canal de
grafeno e camada de material isolante inserida entre o ferromagneto e o canal. Ha muitos tra-
balhos mostrando produc¢do de spin FET, porém poucos relatam controle da corrente de spins
polarizados de maneira eficiente [84-90]. Na maior parte destes trabalhos os contatos ferro-
magnéticos sdo crescidos sobre o grafeno. Esse processo contamina o grafeno e compromete
a qualidade eletronica. Superficies irregulares, impurezas, ou dobras no material grafitico di-
minuem qualidade e limitam o comprimento de difusdo. A proposta de construir a estrutura
do transistor com o grafeno colocado na ultima etapa pode ser um diferencial na qualidade do
dispositivo, uma vez que € exposto minimamente aos processos de fabricacao.

Neste trabalho propomos um dispositivo do tipo Spin FET com contatos ferromagnéticos
de Permalloy, juncdo tinel de Al;O3 e canais de Grafeno. O diferencial da proposta estd no
processo de fabricacao, toda estrutura de contatos ferromagnéticos e barreira tinel é fabricada
em uma primeira etapa. A ultima etapa € a transferéncia do grafeno para o dispositivo. A figura

3.2 ilustra um esquema das etapas de fabricacao do spin FET.
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Figura 3.2: Ilustracdo das etapas do processo de producdo do SPIN-FET. Sequéncia da esquerda para
direta.

3.2 Spin do elétron- Como gerar spins polarizados, injetar e

medir

A corrente elétrica pode ser polarizada em spins se conduzida através de um material fer-
romagnético magnetizado. Os elétrons emergem com polarizagdo alinhada a magnetizacdo do
material e quando sdo transportados a um meio ndo magnético produz o efeito conhecido como
injecdo de spins. A injecdo de spins € a base de funcionamento dos dispositivos spintronicos.
Dispositivos podem funcionar com corrente elétrica, corrente elétrica de spins polarizados ou
correntes puras de spins. Explorar a tecnologia baseada no spin se tornou mais vantajoso pois o

processamento de informagao € mais rdpido e custa menos energia que manipular carga elétrica.
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3.2.1 Magnetorresisténcia Gigante

A primeira observagao experimental de controle magnético de corrente elétrica ocorreu em
1989 com a descoberta da Magnetorresisténcia gigante (MRG) em multicamadas de Fe/Cr
por Albert Fert e Peter Grunberg. Foi uma das primeiras observagdes de que elétrons pode-
riam ser polarizados e o transporte eletronico controlado por campo magnético. A variagcdo de
60 — 80% observada na resistividade apresentava forte dependéncia com a magnetizagdo das
camadas magnéticas. Baseado no modelo de Mott, associou-se dois canais de condu¢do, um
para cada estado de spin, Up € Dowm. Os portadores majoritarios € minoritarios possuem di-
ferentes densidades de estados e mobilidades podendo entdo ser representados por duas bandas

de conducdo paralelas com resistividades diferentes.

a) b)
Spin  FM_NM FM spin  FM NM FM

Spin
l T r
r+R 2
! - f
R

Figura 3.3: Ilustracdo dos canais de condugdo dos spins majoritarios e minoritarios e espalhamentos nas
interfaces quando as camadas ferromagnéticas sdo; a) Paralelas b) Antiparalelas.

O efeito MRG pode ser explicado entendendo o comportamento eletrdnico em uma estrutura
de dois ferromagnéticos separados com material ndo magnético. A figura3.3 ilustra o espalha-
mento de spins dependendo da orientagdo das camadas ferromagnéticas. Na orientagdo paralela
das camadas magnéticas ilustrada na figura3.3 a), os elétrons com polariza¢do | sdo pouco es-
palhados ao passo que os com polarizagdo 1T é muito espalhado. A resisténcia € baixa nesta
situacdo. No caso contrdrio apresentado na figura3.3 b), ambas as orientacdes de polarizacao
serdo submetidas a espalhamentos em uma camada ferromagnética ou outra implicando uma
configuracdo de resisténcia maior [5,91].

Quantitativamente a variacdo da resisténcia com o campo magnético € determinada através
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da equacao 3.2.1.
R(0) — R(H)

MR —% = R(H)

£100% (3.0

Onde R(0) é a resisténcia natural da amostras e R(H ) a resisténcia sobre influéncia do campo

aplicado.

3.2.2 Magnetorresisténcia Tinel-TMR

Estudos de transporte de spins em interfaces teve inicio com Mott nos anos 30. Ele mostrou
que elétrons majoritdrios € minoritarios nao se misturavam em processos de espalhamento e a
condutividade era descrita como soma de duas contribuicdes independentes e desiguais, uma
para cada orientacdo de spins. Na década de 70, Tedrow e Merservey descobriram o efeito
tinel quando estudavam condugdo eletronica em materiais magnéticos separados por uma ca-
mada isolante [18]. Trata-se da probabilidade ndo nula da particula atravessar uma barreira
de potencial com energia maior que a propria. Um efeito puramente quantico descrito como
consequéncia do tratamento da particula como uma onda [92].

A injecdo de spins polarizados se dava por tunelamento. Dessa forma a incompatibilidade
de condutividade foi contornada pela primeira vez com a inser¢do de fina camada isolante na in-
terface metal-semicondutor. A corrente tinel é composta de elétrons em estados préximos com
a energia de Fermi. A fim de conservar a dire¢do de spin durante o processo de tunelamento, o
elétron que atravessa a barreira com uma orientag¢do de spin deve ser aceito pelo mesmo estado
de spin do outro lado da barreira. O nimero de elétrons que podem tunelar a barreira € limitada
pelo nimero de estados vazios no material para onde o spin € transferido. A polarizacdo de
spins na interface semicondutor ferromagnético atinge valores significativos quando a resistén-
cia interfacial excede um valor limite relacionado a resistividade e ao comprimento de difusao
de spin do semicondutor. O fendmeno estd relacionado ao material da barreira que proporciona
diferencas de potencial eletroquimico sobre condi¢des de baixa relaxacdo de spin [93,94].

Os resultados obtidos por Tedrow e Merservey ndo foram reproduzidos por mais de duas dé-
cadas. Em 1996 Moodera et al. conseguiram variacdes considerdveis de TMR em temperatura
ambiente e em pouco tempo chegando a mais de 200%. Essa descoberta alavancou a tecnologia
de dispositivos semicondutores baseados em transporte de spins [79, 95].

Neste trabalho medidas de TMR foram realizadas para investigar a eficiéncia da injecao de
spins, transporte de corrente polarizada em spins, de corrente pura de spins e também calcular

o comprimento de difusdo de spins em grafeno.
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3.2.3 Controle da corrente pura de spins e polarizada em spins.

Metais ferromagnéticos sdo as principais fontes de elétrons polarizados em spins. O pre-
enchimento desigual do orbital d provoca um desbalanceamento entre quantidades de spins Up
(majoritarios) e dowm (minoritarios). A interacdo de Exchange, provoca um deslocamento em
energia nas densidades de estado das populacdes de spins nivel de Fermi [96].

O modelo de Mott para movimento de portadores minoritdrios € majoritarios propde dois
canais com spins que nao se interagem e € tido como base da compressao do transporte de spins
polarizados. A polarizacao eletronica P de um ferromagnético no nivel de Fermi é definida em

funcado da densidade de portadores, representada na equagdo3.2.3,

Nt -N|

= NTIN (3.0)

N 1 e N | representam as densidades de estados eletronicos spin Up e spin dowm respecti-
vamente. Desta forma materiais ferromagnéticos podem ser utilizados como fontes de elétrons
polarizados, pois o transporte ocorre no nivel de Fermi [97].

Injecdo de spins polarizados na interface ferromagnético/semicondutor necessita de condu-
¢do 6hmica. O problema fundamental estd na diferenca das condutividades do semicondutor o,
e dos ferromagnetos o f,, (efeito mismatch). O coeficiente de inje¢@o de spins (v ) € definido na

equacgdo3.2.3.
USC

V= (3.0)

Ofm

A polarizagdo de spin é conservada quando a resisténcia na interface é maior que a resis-
téncia do semicondutor. O problema da diferenga de condutividade € resolvido com deposi¢ao
de camada isolante entre o semicondutor e metal, que funciona como barreira tinel. Na ausén-
cia de barreira tinel o nivel de Fermi se iguala nos dois lados da interface as custas do grande
numero de spins-flips, despolarizando a corrente. A camada isolante na jun¢do impde desconti-
nuidade na energia de Fermi dependente de spin que restaura a polarizacio da corrente no lado
semicondutor [5].

No transporte de informag¢des em interfaces heterogéneas a carga elétrica se conserva nas
colisdes, ja os spins podem sofrer processos de inversdo e a polarizacao se perder. A corrente de
cargas /. € o fluxo total de elétrons com spins Up e dowm. A corrente de spins I € a diferenca
entre as quantidades de spins Up e dowm, ou seja, o fluxo liquido de spins. As correntes de

cargas e spins sdo representadas nas equacdes 3.2.3 3.3, respectivamente.
I.=11+1] (3.0

I,=I1-T] (3.0)
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No transporte convencional, as dimensdes das estruturas sao maiores que o livre caminho
médio do spin. Nesse caso ndo é observado na corrente a contribuicio dos spins, I. # 0 e
I, = 0. Uma ilustragdo do transporte convencional é apresentada na figura 3.4 a), onde ¢é
possivel observar mesmas quantidades de spins para cima e para baixo [93,98].

No transporte de cargas polarizadas em spin, o livre caminho médio do spin é maior que o
tamanho das estruturas. Elétrons sdo injetados através de contatos ferromagnéticos em materiais
nao magnéticos (semicondutor). Tanto a corrente de carga quanto a de spins observadas sao nao
nulas, /. # 0 e I, # 0. Ha um desbalanceamento na quantidade de spins Up e dowm. Uma

ilustracdo do transporte de eletrons polarizados em spins € mostrada na figura3.4b) [99].
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Figura 3.4: ITlustracdo do transporte de correntes; a) Cargas, b) Cargas polarizadas em spins, c¢) Spins.

O transporte controlado com campo magnético pode ocorrer tanto com correntes puras de
spins, quanto corrente polarizada. No movimento puro de spins, I. = 0 e I; # 0, ou seja, ndo
ha transporte liquido de cargas, apenas de spins. Portadores de cargas com spins de orientagdo
contréria se deslocam em dire¢des opostas. O movimento de spins pode ser interpretado como
uma quantidade vetorial. A ilustracdo da figura3.4c) mostra uma representacdo do transporte
puro de spins polarizados [99, 100].

Correntes puras de spins ou de elétrons polarizados em spins podem ser detectadas através
de medidas de magnetorresisténcia Ttnel ndo local e local. Um setup indicando o arranjo das
duas conexdes de medidas € apresentado nas figuras 3.5 a) e b) respectivamente. Nas medidas
de TMR local, a corrente de cargas e spins percorrem 0s mesmos caminhos entre os contatos,
paralelos ao campo magnético. A corrente € polarizada através da passagem de elétrons em
material ferromagnético magnetizado e injetada no material ndo magnético. A polarizacdo se
conserva de acordo com o comprimento de difusdo de spin no material. Neste caso as medidas
sdo soma de efeitos de transporte elétrico na amostra como, magnetorresisténcia anisotrépica,
e efeito hall, ndo sendo possivel separar a contribui¢do de spin em relagdo a carga [101].

Medidas de TMR nio local sdo utilizadas para detectar correntes puras de spins polarizados
na configuracdo quatro pontas em 4 contatos ferromagnéticos. Os contatos sdo alinhados aos
pares, paralelos. A corrente de spins polarizados percorre dois contatos e uma diferenca de po-
tencial € medida entre outros dois contatos, ndo havendo nenhum contato direto com a corrente
injetada. A rotacdo dos elétrons polarizados injetados gera um desbalanceamento no potencial

quimico, e uma diferenga de potencial devido a contribui¢do dos spins € detectada. Os eletrodos
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de geometrias diferentes permitem que os contatos sejam diferenciados entre injetor detector,
além de proporcionar coercividades diferentes aos contatos. Dois setups de medidas de MR néo

local e mostrado na figura 3.5 [102].

a)

Figura 3.5: Ilustragdo de setup para medidas de magnetorresisténcia tinel, a) local e b) Ndo local.

3.2.4 Efeito Hanle.

O efeito Hanle foi observado pela primeira vez por Wood e Ellett em 1923, e descrito por
Hanle em 1924. Medidas Hanle fornecem o tempo de relaxa¢do e comprimento de difusdo do
spin de um material. O tempo de vida do spin determina a rapidez com que uma polarizagao
induzida decai. O comprimento de difusao é a medida da distancia que o spin percorre sem que
sua polarizacao seja perdida [103].

As medidas Hanle sdo obtidas na configuracdo ndo local onde um campo magnético (B) é
aplicado em duas etapas. Primeiramente € aplicado no plano dos contatos para induzir magne-
tizagcdo paralela ou anti paralela aos mesmos. Depois a direcio do campo magnético é girada
em 90 graus, sendo aplicado perpendicular aos contatos. O transporte balistico produz uma
oscilagdo em fase dos spins fazendo os precessionar na frequéncia de Larmor w representada na

equacao3.2.4

_ gwB
h

onde g é o fator giromagnético, u;, € o Magneton de Bohr e A a constante de Planck. Quantita-

wr, 3.0)

tivamente, a curva de Hanle depende da precessdo, da difusdo e do relaxamento da rotacdo e é
dada pela equacao 3.2.4 [88].

L2 t

Ryr et cos(wrt)e ™ dt (3.0)

_ 4 P? / < 1
e2NgA Jo, AnDt
O sinal £ € para o estado de magnetizagdo paralelo (antiparalelo), D é o comprimento
estimado de difusdao de cargas, 7, € a vida 1til da do spin. N € a densidade de estado do
material com polarizacdo de spin no nivel de Fermi, A € a drea de secdo reta do material fonte
de elétrons polarizados. P € a polarizacdo de spin dada pela equagdo 3.2.3. A condutividade

do grafeno é medida e os outros parametros sdo simulados levando em conta um ajuste que



68

obedece a equagdo 3.2.4. O comprimento de difusdo de spin no grafeno A, pode ser obtido com
aequagdo; A\, = /D7, [104].
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Figura 3.6: a) [lustracdo da montagem para medida de efeito Hanle, b) Curva obtida na medida do efeito
e o comportamento dos spins.

A figura 3.6 a mostra uma ilustragdo da montagem para medida do efeito Hanle. A mon-
tagem consiste de dois pares de contatos magnéticos separados por uma distancia de alguns
micrometros, dependendo do comprimento de difusdo maximo do material que os spins sdao
transportados. Em um par de contato, uma corrente de elétrons polarizados em spins € transpor-
tados sobre acdao de um campo perpendicular ao plano. A variacdo de potencial em decorréncia
da precessdo dos spins é¢ medida entre os outros contatos.

Uma curva tipica de uma medida Hanle € mostrada na figura 3.6b). O grafico apresenta um
comportamento parabdlico. A partir da medi¢do, os dados sdo extraidos da largura da curva que
€ inversamente proporcional ao tempo de vida do spin, ou, estritamente falando, até o tempo
de degradacdo do spin. Rugosidades do material geram actimulos locais e induzem campos
que causam alargamentos artificiais da curva. A reducao caracteristica no sinal de rotagdo com
magnitude crescente do campo ¢ resultado da precessao induzida pelo campo fora do plano,
o que reduz a polarizacdo do spin atingindo o eletrodo detector. Relaxamento dos elétrons de
conducdo € relativamente lento pois, o cristal tem simetria de inversdo. Portanto, o relaxamento

do spin mediado por campos elétricos internos intrinsecos estd ausente [87].

3.3 Grafeno- Propriedades eletronicas e de transporte

O Grafeno possui mobilidade de portadores de carga cerca de 500 vezes maior que a do
silicio e comprimento de difusdo da ordem de 100um previsto teoricamente [105, 106]. Essas
propriedades sdo essenciais na producao de dispositivos rapidos de alta sensibilidade. O de-
safio é produzir grafeno de qualidade capaz de oferecer propriedades elétricas e de transporte

similares as determinadas de maneira tedrica.
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Os portadores de carga no grafeno localizado préximo aos pontos K e K’ sdo descritos como
férmions relativisticos. As bandas de energia (condugdo e valéncia) se tocam nesses pontos
caracterizando um semicondutor de gap nulo. O grafeno possui a banda de conducdo vazia e
banda de valéncia completamente preenchida. O nivel de Fermi situa entre os pontos K e K’
pode ser facilmente deslocado com introdugdo de dopantes [107].

Grafeno € facilmente dopado quando exposto ao ar livre ou em superficies defeituosas. As
moléculas de 4gua presentes na atmosfera induzem uma dopagem do tipo p e o nivel de Fermi
¢ deslocado para a banda de conducdo. Em superficies rugosas as folhas de grafeno ficam en-
rugadas e aprisionam cargas, conferindo uma dopagem indireta. O grafeno também pode ter
sua densidade de portadores alterados com campo elétrico externo aplicado perpendicular a
sua estrutura planar. A indu¢do de portadores muda o nivel de Fermi para a banda de condu-
¢do ou valéncia de acordo com a polaridade do dopante. Esse conceito pode ser aplicado em
dispositivos para controlar o fluxo de cargas com um terminal chamado Gate. Para evitar do-
pagens indesejadas, estudos com dispositivos de grafeno s@o realizados sempre em ambientes
controlados e o grafeno sobre alguma superficie plana ndo condutora [108] .

O 6xido de silicio (S70-) € o material mais utilizado como substrato para grafeno em dis-
positivos. O mecanismo de Gate € baseado no efeito capacitivo induzido entre o grafeno e o
substrato. A atracdo ou repulsdo entre grafeno e substrato provoca ondulacdes que aprisionam
cargas e dopam o grafeno. Isso altera o nivel de Fermi conforme a orientacdo dos portadores
inseridos via a¢do do campo elétrico. Quando € do tipo p os portadores majoritdrios sdo buracos
e o nivel de Fermi se encontra na banda de valéncia. Se o dopante € do tipo n os portadores
sdo em sua maioria elétrons e o nivel de Fermi € deslocado para a banda de condugdo. O gra-
feno natural possui uma dopagem do tipo p, ou seja, nivel de Fermi deslocado para banda de
valéncia. Os portadores no grafeno podem variar entre elétrons e buracos se o sentido do campo
elétrico se inverter [109, 110]. A figura 3.7 a) ilustra o comportamento do nivel de Fermi no
grafeno em func¢do dos dopantes.

A dopagem do grafeno é controlada com uma tensdo externa aplicada entre um contato
metélico isolado do grafeno com uma camada de SiO,. O campo elétrico induzido modula
a corrente mudando a posi¢do do nivel de Fermi, alterando a condutividade (resistividade) no
grafeno. A orientacdo da tensio de Gate (Vg) controla de forma reversivel a concentracio e tipo
de portadores. Essa ¢ uma maneira de controlar propriedades elétricas sem aumentar os defeitos
no grafeno. Quando a tensdo € negativa, elétrons sdo retirados do grafeno e o nivel de Fermi
€ deslocado para banda de valéncia. O transporte € governado por buracos e a condutividade
aumenta. Se a tensdo aplicada € positiva, elétrons sdo adicionados e governam o transporte
provocando um deslocamento do nivel de Fermi para a banda de condugdo. Entdo € observado
uma diminui¢ao na condutividade [108, 111].

A densidade de portadores de cargas injetados pela acdo do campo elétrico € proporcional
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Figura 3.7: a) Ilustrag¢do da variacdo da resistividade em fun¢do da mudanga do nivel de Fermi [105].

a tensdo aplicada no dispositivo. Para grafeno ndo dopado Jun Yan et .al mostraram que existe

uma relagdo direta do nivel de Fermi com a tensdo aplicada na Gate através da equagao 3.3,

E; = hV\/maV, (3.0)

Onde h € a constante de Planck, V; a velocidade de Fermi, V, a tensdo de Gate e o constate
relacionada as propriedades dielétricas e de permissividade do meio [112].

O grafeno possui um comportamento ambipolar, ou seja, a condugao eletronica pode ocorrer
via buracos, ou elétrons, dependendo do potencial quimico imposto no sistema. A velocidade
dos portadores no grafeno e o nivel de Fermi ajustdvel o torna material promissor para realizar
a proposta do spin FET. A figura 3.5 b) ilustra um dispositivo baseado no Grafeno similar
ao spin FET produzido neste trabalho. A construcido aparentemente simples permite grande
variedade de estudos do transporte de spin em grafeno e funcionamento de um spin FET. O uso
de grafeno no transistor de efeito de campo vem sendo estudado hd bastante tempo. Ha varios
trabalhos utilizando diferentes técnicas de produg@o, mas resultados satisfatérios estdo aquém
do esperado [90, 113, 114].
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3.4 Microfabricacao do SPIN-FET

O processo teve inicio com a deposi¢ao de 200nm de SiO, sobre uma bolacha de silicio tipo
p utilizando a técnica CVD (chemical vapor deposition). Posteriormente 100nm de Al,O3 foi
depositado para evitar o contato da estrutura do dispositivo com o silicio. Sobre o 6xido foram
crescidas camadas de Tantalo (Ta), Nitreto de cobre (CuN) e Permalloy utilizando a técnica
magneton sputtering. Metais empregados como contatos elétricos e pilares ferromagnéticos
respectivamente. A espessura de cada material apds o crescimento é mostrada na ilustracao da

figura3.8 a). A primeira etapa de litografia 6tica com laser de 450nm e fotorresiste (AZ1505)

de 600nm de espessura € ilustrado na figura3.8 b) e c).

a) b) ‘%“% ‘{&a‘mﬁnm

Permalloy (100nm)

Ta(Snm)/CuN(50nm)/Ta(5nm)/CuN(50nm)
Al,O4(100nm)

Oxido de Si (200nm)
Substrato de silicio

Ion mllllng d) Plasma de AR

?& Q!
Pilare ermallo

Gate
Figura 3.8: Ilustragdo das etapas iniciais da producao do Spin-FET, perfil lateral; a) Deposi¢do dos metais
b) Exposicdo do fotorresiste na primeira etapa de litografia, ¢) Remocao do fotorresiste apds definicao
das estruturas com fon milling, d) Defini¢do dos pilares de Permalloy e Gate sobre os contatos em uma
segunda etapa de litografia metalicos.

Os contatos elétricos foram definidos com ion milling normal a superficie, seguido de uma
secdo com inclinagdo de 15° para promover a limpeza lateral das estruturas. Em seguida o
fotorresiste foi removido por incidéncia de plasma (230W, O, : Arl : 1,0.6mbar) por 780s.
A segunda etapa de litografia similar a primeira foi realizada para definir os pilares de FeNi
e o Gate. O processo garantiu um nivel mais baixo dos contatos metdlicos em relacdo aos
pilares, como mostrado na ilustracdo da figura3.8 d). Para tornar a superficie do dispositivo

plana e uniforme fora utilizado um processo de desbaste idnico (planarizac¢do) na superficie do
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dispositivo. O procedimento consistiu no depésito de 295nm de Si0, medidos por interfero-
metria Gtica. Posteriormente moagem ionica com fon millig em um angulo de 15° de inclinagio
em relacdo a horizontal foi executada. As estruturas mais elevadas sdo desbastadas com uma
taxa maior, permitindo que para determinada espessura tenha uma superficie aproximadamente
plana. Apods cada secdo de desbaste, as estruturas eram levadas ao perfilometro para certificar-se
da altura dos pilares. A figura 3.9 ilustra este procedimento de planarizagdo e diminui¢do das

estruturas dos pilares.

fon milling

o

75
Si0, (295 nm) ﬁd

Figura 3.9: Ilustrac@o do processo de planarizacdo.

A etapa de planariza¢do também foi acompanhada com caracterizagdo por MEV e AFM. Na
figura 3.10 a) € apresentada imagem de MEV antes da planarizagao. Os pilares e contatos foram
definidas conforme a proposta, inclusive a andlise de EDS confimou os materiais componentes
de cada estrutura. O perfil de AFM apresentado na figura 3.10 b) confirma a espessura de
aproximadamente 100nm dos pilares sobre os contatos metdlicos antes de iniciar o processo
de planarizacdo. Apds a etapa de planarizacdo as micrografias apresentadas na figura 3.10 c)
mostram uma menor diferenca de contrataste entre as estruturas, isso infere que a altura relativa
das estruturas tenha diminuido. Essa suposi¢do € confirmada no perfil de AFM mostrado na
figura 3.10 d). Verifica-se rugosidades da ordem de 10 nm, isso pode ser efeito de ponta e ndo
necessariamente defeito na amostra, ou mesmo que as existam ainda assim a superficie pode
ser tratada como aproximadamente plana.

Oxido de silicio é depositado por toda extensdo dos dispositivos no processo de planariza-
¢do. Para expor os contatos elétricos, uma tltima etapa de litografia é realizada com pardmetros
similares a primeira. Em seguida foi realizada moagem i6nica com fon milling por 600s até que

os contatos de nitreto de cobre fossem expostos.
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Figura 3.10: Imagens de MEV e micrografias de AFM respectivamente mostrando as estruturas durante
o processo de produgdo; a) e b) Antes do processo de planarizagdo; c) e d) Depois.

A injecdo de spins de Permalloy em semicondutores € melhorada com a presenca de barreira
tinel entre os materiais. As barreiras tineis mais conhecidas sdo 6xido de aluminio (Al,O3) e
6xido de magnésio (MgO), com uma eficiéncia de até 70% para o primeiro e 200% para o
segundo em temperatura ambiente [115, 116]. Neste trabalho, a op¢do 6xido de aluminio teve
relacdo com as caracteristicas hidrofilicas do processo de transferéncia do grafeno, que ocorre
em solucdo aquosa.

A barreira tinel de Al;Os5 foi obtida com a técnica magneton sputtering, onde uma camada
de Algg 5511Cug 5 de 1, 4nm depositada sobre a estrutura e oxidada em plasma asher por 360s.
A estrutura do dispositivo ndo passou por nenhum teste de condug¢do durante o processo de
fabricacdo, apenas caracterizacdo fisica e morfoldgica. O grafeno utilizado no dispositivo foi
crescido pela técnica CVD. O INL € bastante conhecido por produzir este material 2D de muita
qualidade. O pesquisador C. Liao foi o responsavel pelo crescimento e transferéncia [86, 117].

A tltima etapa do processo de fabricagao foi a transferéncia do grafeno para as estruturas do
dispositivo. No crescimento por CVD o grafeno cresce sobre uma 1amina de cobre devidamente
limpa. A monocamada de grafeno cresce nos dois lados do cobre. Apds uma andlise rigorosa
da pureza da estrutura, condutividade e medidas de nimero de camadas, polimero PMMA (poli
metil-metacrilato) é depositado sobre uma das faces da lamina para protege-lo. O material da
outra face € removido fazendo o uso de plasma de oxigénio. A lamina de cobre é removida ao ser
imersa em uma solugdo de persulfato de amonio (/N Hy)25,0s que ndo ataca o conjunto grafeno
PMMA. Quando o cobre degrada por completo, a membrana de PMMA ¢ transferida para um
banho de dgua deionizada e depois pescada sobre os dispositivos [85]. Apds o termino da

transferéncia o PMMA foi removido mergulhando os dispositivos em acetona (C'H3(CO)C Hs)
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e em seguida lavado com dlcool isopropilico (C3H;OH) e dgua deionizada. A figura 3.11

ilustra o processo de transferéncia do grafeno.

Lol (NH)S,0,

Dispaositivo

Acetona + ilcool
isopropilico

Figura 3.11: Ilustragdo do processo de transferéncia do grafeno.

Uma unica folha de grafeno foi colocada sobre varios dispositivos contactando-os. Para
separa-los e evitar o contato dos pilares com as vias (PADs), uma etapa de litografia 6tica foi
promovida seguida de exposicao ao plasma de oxigé€nio para remover grafeno das partes in-
desejadas (separar os dispositivos). A andlise de espectroscopia Ramam atestou a qualidade
do grafeno, a separacdo dos dispositivos e a eficiéncia do processo de transferéncia. Antes da
separacdo foram realizados espectros em diversas regides sobre as quais fora transferido gra-
feno. Todos os espectros apresentaram as bandas carateristicas do grafeno atestando o sucesso
da transferéncia. Apds a etapa de litografia e plasma de oxigénio (por 10 minutos) foram re-
alizadas medidas tanto na regido sobre os pilares, quanto em volta da regido onde o grafeno
havia sido removido. Espectros caracteristicos de Ramam foram obtidos sobre os pilares, mos-
trando que o processo nao tdo comum de litografia e desbaste com plasma de oxigénio sobre
o grafeno havia sido bem sucedido. Na imagem 3.12 a) ¢ mostrado uma fotografia obtida com
microscopio Optico com destaque para regides sobre os pilares onde andlises foram realizadas.
Os espectros de Raman é mostrado na figura 3.12 b).

Alguns dos espectros ndo apresentam a Banda D ou a apresenta em baixa intensidade na
estrutura do grafeno. Tal observacdo € relacionada a defeitos ou dobras nas estruturas. O
resultado mostra que a folha de grafeno nao possui ondulacdes ou rugosidade. A banda G se
apresentou em 1582cm ™!, mostrando que o grafeno nio possui nenhum tipo de contaminacdo
quimica. A certeza de que o grafeno utilizado € uma monocamada foi obtida com a observacao
da banda G” em 2700cm ™! [96, 118]. Informagdes a respeito dos pardmetros e equipamentos

utilizados nas etapas de producdo podem ser obtidos no apéndice 1.
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Figura 3.12: a) Imagem de microscépio 6tico ilustrando as regides em que foram realizadas as medidas
de Ramam; b) Espectro de Ramam das diversas regides do dispositivo.

A figura 3.13 mostra uma visdo lateral dos spin-FET finalizado. Na ilustracdo ¢ mostrado
os contatos metalicos ndo magneticos na cor amarela que sdo utilizados para aplicar e medir
voltagem/corrente. Em verde é destacado os pilares de Permalloy. Estes contactam na parte
inferior os contatos ndo magnéticos e na parte superior a barreira tinel de 6xido de aluminio.

Sobre o 6xido de aluminio estd o grafeno.
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Figura 3.13: Visdo lateral do transistor spintronico de campo finalizado.

Ap0s a fabricacdo dos dispositivos no INL, as caracterizagdes elétricas e magnéticas foram
realizadas no Laboratdério de Spintronica e Nanomagnetismo Lab Spin do Departamento de
Fisica da Universidade Federal de Vicosa (UFV). A produc¢ado do dispositivo foi desenvolvida
pelo doutorando e acompanhado pelo pesquisador do INL Jérome Borme com colaboragdo de
C. Liao na etapa de transferéncia do grafeno. O processo de caracterizacdo foi realizado sob

orientacdo do professor Clodoaldo.
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3.5 Resultados

Em uma dnica wafer de silicio foram produzidos diversos dispositivos, 0 que mostra a esca-
labilidade do método de producao.

Figura 3.14: a) Imagem de MEV do dispositivo final; b) Amostragem dos vérios dispositivos produzi-
dos neste trabalho sobre uma tnica bolacha de silicio; c) Ilustracdo da configuracdo estrutural de um
dispositivo ja configurado com o sistema de medidas TMR.

A figura 3.14 a) apresenta imagem de MEV de um dispositivo apds finalizado o processo de
fabricacdo. Os trés terminais fonte, dreno e Gate observados da maneira que foram propostos
mostra o sucesso da fabricacdo. A parte retangular destacada em uma tonalidade mais escura
na imagem ilustra a folha de grafeno sobre os pilares de Permalloy. Os diferentes didmetros dos
pilares tém por objetivo facilitar a injecdo de spin e garantir coercividades diferentes. Na figura
3.14 b) é mostrada a série de dispositivos produzidos simultaneamente. A opcao de estruturas
diferentes em alguns dispositivos foi com objetivo de estudar a configuracdao mais eficiente. A
ilustracdo de um dispositivo com as conexdes de medidas de TMR € mostrada na figura 3.14 c).
Todos os dispositivos foram produzidos com 8 pilares de material ferromagnético. O contato

da Gate € localizado na parte central do dispositivo, destacado pela letra G.

3.5.1 Caracterizacao das barreiras tuneis

A qualidade dos contatos elétricos Grafeno/Aly,O3/ Py e os testes de condugdo elétrica
dos dispositivos foram realizados com medidas de curvas de corrente versus tensdo (I vs. V).

A figura 3.15 mostra caracteristicas ndo lineares dos contatos de inje¢do e detecgdo de spins
no dispositivo. O comportamento € observado devido as diferengas de resisténcias proporciona-
das pelos diametros diferentes do injetor de portadores e do detector. A resisténcia de barreira
tunel € proporcional a drea de contato. A curva apresentada na figura 3.15 a) foi obtida entre a
fonte e o dreno. O diametro maior da fonte garante uma resisténcia maior. O comportamento de

barreira tinel eficiente é conferida com o diferencial da corrente e retorna um comportamento
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parabdlico, o que pode ser observado em destaque na figura. A simetria entre as pardbolas in-
dica capacidades iguais de injec@o e detec¢ao de portadores. A curva mostrada na figura 3.15
b) corresponde a uma medida entre a fonte e o Gate. O platd de aproximadamente 10V obser-
vado € caracteristico de uma grande resisténcia, indicando o intervalo de voltagem que pode ser

aplicado sem que haja efeito em paralelo, como injecao ou fuga de portadores através do Gate.
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Figura 3.15: Curvas I versus V nos contatos; a) Fonte e dreno; b) Fonte e Gate.

3.5.2 Magnetorresisténcia Tanel Local e Nao local e em diferentes Tem-

peraturas

Medidas de magnetorresisténcia tinel local e ndo local foram obtidas em temperaturas entre
15K e 300K para estudar o transporte de correntes pura de spins e de spins polarizados. Todas
as medidas foram obtidas com amostra em ambiente controlado (P = 3.10 3torr). Foram
utilizadas medidas de 4 pontas para minimizar o efeito de resisténcia dos contatos.

Na figura 3.16 sdo mostrados resultados das medidas de TMR locais e ndo locais em diferen-
tes temperaturas. Medidas locais detectam sinais tanto de spins quanto de portadores, enquanto
medidas ndo locais apenas sinais de spins. As curvas mostradas na figura 3.16 a) correspondem
a medidas Nao Locais (NL). Sdo bastante similares mostrando uma uniformidade de injecao de-
teccdo de spins polarizados. Nessa configuracio TMR medida em diferentes temperaturas nao
apresentaram grandes variagcdes, mostrando que o transporte de spins nao sofre pertubagdes.

Na configuracdo Local, portadores de cargas e rotagdes percorrem o mesmo caminho entre

os contatos. As medidas mostradas na figura 3.16 b) indicam boa relac¢do inje¢ao deteccao de
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spins. Quando comparadas as medidas ndo locais, apresentam uma queda de magnetorresis-

téncia em temperatura ambiente. O efeito possivelmente tem relagdo com protuberancias que
ocorrem no grafeno.

5,120 WINL

Figura 3.16: Medidas de magnetorresisténcia tiinel em fung@o da temperatura na configuragdo; a) Nao
local; b) local.

A queda na TMR comparando as figuras 3.16 a) e b) estd relacionada com a interacao
elétron-fondn. Na geometria local, a presenca de corrente de carga entre o injetor e o detector
produz um grande sinal de fundo dependente dos espalhamentos de elétrons com os fonons
gerados. Os espalhamentos sucessivos diminuem o caminho livre de elétrons, afetando o com-
primento de difusdo do spin no grafeno resultando em valores menores de magnetorresisténcias.

A geometria ndo local se beneficia de uma razio sinal ruido mais alta devido a auséncia
de fluxo de cargas entre injetor e detector. A corrente pura de spin gerada entre os contatos
centrais € muito menos suscetivel a dispersdao de fonons. De fato, os dados apresentados na
Figura 3.16a) mostram que, em temperaturas mais baixas, onde o espalhamento de fonons é
baixo, a magnetorresisténcia medida para a corrente de spin e corrente de carga polarizada em
spins (TMR Nao-local) tém a mesma magnitude.

A resisténcia em fun¢do da temperatura também foi obtida na configuracio Local. A figura
3.17 mostra aumento da resisténcia com aumento da temperatura. Esta é mais uma evidencia

de como a manifestagdo de fonons em temperatura maiores interfere no transporte eletronico
no grafeno.
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Figura 3.17: Resisténcia em funcdo da temperatura medida na configuracao local.

3.5.3 Controle de correntes de spins e corrente polarizada em spins com

mecanismo de Gate

O dispositivo do tipo SPIN-FET inovador atende a proposta inicial de Datta e Das e permite
o controle da corrente de spins para gerar os estados ON-OFF. A operagdo deve ser reversivel e
escaldvel. Serdo apresentados nesta secdo, resultados de controle de corrente pura e polarizada
de spins em temperatura ambiente e baixa temperatura usando um Gate. Uma ilustracdo do
setup das medidas com Gate aplicado € ilustrado na figura 3.18.

Para gerar os estados ON-OFF, potencial externo € aplicado entre o eletrodo do gate e o
substrato, posicionado entre a fonte e o dreno. Campo elétrico é gerado entre o grafeno e o
substrato. O grafeno pode ter seu nivel de Fermi mudado, ou devido a indugdo de cargas pode
desenvolver pequenas dobras. Os estados ON sdo produzidos quando o potencial externo é
desligado entao informagao é detectada no dreno. Sob acdo do potencial externo que muda a
densidade de portadores e altera o comprimento de difusdo, menos informagdo de spin chega
ao dreno. Os estados OFF entdo sdo gerados. Nessa situacdo a magnetorresisténcia medida
na configuragcdo ndo local possui sinal muito menor ou as vezes irrisorio. Esta secdo trata de
resultados inovadores e pioneiros no controle de correntes polarizadas em spins a temperatura

ambiente e baixa temperatura.
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Figura 3.18: Ilustragdo mostrando o setup experimental do mecanismo de Gate no dispositivo para gerar
os estados ON-OF.

A tentativa de controlar corrente de spins ou polarizada em spins foi realizada variando o
potencial externo aplicado no Gate. Na figura 3.19 a) € apresentada medidas a 15/ de TMR
local em fungdo do potencial aplicado. Hd uma queda na TMR de =~ 12% para menos de 2%
quando se aplica um potencial de 0,5V, mostrando grande diminui¢do do sinal no dreno. Ja
na figura 3.19 b) € mostrado o comportamento das medidas ndo local sob acdo do potencial
externo. A queda na TMR € menos acentuada, 12% para 4% com potencial aplicado de 3V.
Os contatos de Permalloy de geometria circular com poucos nandometros de didmetro, levantam
possibilidade de formacao de vértices. A parte mais suave da curva condiz com translagdo de
vortice em funcdo do campo e a parte onde ha uma queda mais aguda da curva de TMR com a
aniquilagdo [119].

Comparando as medicdo mostradas na figura 3.19 nota-se controle da corrente tanto de
spins puros quanto portadores polarizados em spins. A proposta de Data e Das foi baseada no
efeito Rashba, que surgiria da interacdo spin orbita no canal. No entanto essa interacdo € muito
fraca no grafeno. O controle da orientacdo de spin pode estar ocorrendo devido ao aumento da
concentracdo do portador de buraco/elétron devido a alteragdes do nivel de Fermi provocado
pela tensdo de Gate. Contudo correntes puras de spins ndo sdo tdo sensiveis a variagdes do
nivel de Fermi no grafeno. A diminui¢do do comprimento de difusdo deve-se a mudanca no
tempo de relaxacdo. O grafeno epitaxial sob tensdo externa pode conter pequenas ondulacdes
provenientes do substrato que provocam interagdo dos orbitais p, com orbitais p, € p, da banda
o [84] [89,120].
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Figura 3.19: Medidas de magnetorresisténcia Tunel a 15K aplicando potencial na Gate nas configura-
¢oes: a) Local; b) Nao local.
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Figura 3.20: Queda da TMR em funcao do potencial aplicado no Gate na configuracio; a) Nao local; b)
local.

A queda das TMRs versus potencial aplicado no gate € mostrado na figura 3.20. Nas duas

configuragdes nota-se um controle da acumulagdo de spin, sendo mais eficaz na corrente pola-
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rizada de spins medida pela configuragado local. A figura 3.20 a) mostra que os estados OFF sao
alcancados de forma mais atenuada exigindo uma maior tensdo externa. A interagdo entre os
orbitais p, com orbitais p, e p, € mais sensivel quando o grafeno sente campos elétricos mais
intensos. Ja a queda mais acentuada de TMR local com potencial de gate mostrado na figura
3.20 b) tem relacdo com mudanca do nivel de Fermi que € muito sensivel a qualquer poten-
cial externo aplicado. Comparando os dois comportamentos, o decaimento de sinal efetivo nas
medi¢des locais pode ser explicado por uma combinacdo de efeitos. Efeito Rashba devido as
ondulacdes do grafeno, com diminui¢do do caminho livre médio dos elétrons e, consequente-
mente, mistura de spin, devido ao aumento da concentragdao de portadores e mudanca de nivel
Fermi sob tensdo externa. Essa redu¢do acentuada no sinal magnetoresistivo local € desejavel
para dispositivos rapidos e de baixo consumo de energia.

Estudou-se também o comportamento para medidas locais em fun¢do do potencial externo
aplicado em temperatura ambiente. A figura 3.21 mostra medidas nessa configuracdo a 300K.
Na figura 3.21 a) é mostrado curvas de TMR em fun¢do dos diversos potencias externos apli-
cados. Mesmo quando nenhum potencial € aplicado nota-se que o valor de TMR é menor
concordando com a figura 3.16 b). Sob acéo de potencial de Gate a TMR diminui de = 7% para
2%. Esse resultado é menos eficiente se comparado ao medido em baixas temperaturas. A inte-
racdo elétron-fonons diminui a sensibilidade dos portadores aos efeitos gerados pelo potencial

de gate no grafeno.
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Figura 3.21: a) Medidas de TMR local a 300K aplicando potencial no Gate; b) Queda da TMR em fun¢do
do potencial externo aplicado, um comparativo da medida em temperatura ambiente e baixa temperatura.

Comparacgdo das quedas de TMR locais em fungdo do Gate nas temperaturas de 300K e 15K

€ mostrada na figura3.21 b). Nota se que em temperaturas mais altas a queda € mais abrupta que
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pode ser explicada com aumento dos fonds gerados da interacdo dos orbitais p, com orbitais p,
e p, da banda o. O Processo de chaveamento ndo € tdo eficiente quanto em baixas temperaturas

pois mesmo com 5V aplicados, TMR da ordem de 2% foi medida.

3.5.4 Calculo do comprimento de difusiao de spin no grafeno

O comprimento de difusdo de spin no canal de grafeno foi estudado com dois métodos. O
primeiro através de medidas de efeito Hanle. As curvas foram ajustadas com a equagdo 3.2.4
utilizando pardmetros conhecidos. O comprimento de difusdo de spin no grafeno € obtido com
um parametro ajustdvel. A segunda maneira € através medidas de TMR local em fun¢do da
distancia entre fonte e dreno. H4 uma relacdo de decaimento exponencial entre intensidade da
TMR e a distancia entre os contatos como mostra a equagdo3.5.4 [121]. A distancia entre os

contatos € representada pela letra d, e Agp o comprimento de difusdo de spin no canal.

TMR x ¢35 (3.0)

12F 0 50uA
F | O -50uA
8 L —— Fit-Eq-3.6| 4

Voltagem Hanle (mV)
o

12}

-450 -300 -150 0 150 300 450

B(Oe)

Figura 3.22: Medi¢des de Hanle realizadas em configuragdo ndo local com inje¢do de spin em circulos
pretos (corrente positiva) e detec¢do em circulos azuis (corrente negativa).

Através de medidas de efeito Hanle, o comprimento de difusdo determina o tempo de spin
flip e calcula o comprimento com velocidade de Fermi no grafeno. Nos dados apresentados na

figura 3.22 € possivel observar que a amplitude é grande e a curva mais ampla para corrente
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positiva (extracao de spin), em comparacdo com curva negativa (injecdo de spin). Tal assime-
tria estd relacionada ao acimulo de spin devido a diferenca de diametros dos contatos. Essa
assimetria € proporcional a observada na curva I versus V da figura 3.14. Ajustando os dados
da medida com a equacgdo 3.2.4 para tempos de relaxacdo na ordem de 7 = 0,5 — 1, Ins. Esses
sdo tempos conhecidos para relaxacdo de spins em grafeno epitaxial. A constante de difusdo de
carga estimado é D = 0,0103 — 0,0142 m?2s~L.

O comprimento de difusdo de spin estimado é uma ordem de magnitude menor do que o
comprimento de difusdo de carga. Comportamento semelhante também € observado em outros
trabalhos. Usando a equacio para comprimentos de difusdo de spin, Asp = v/D.7, Obtém-se
valores na faixa de A\sp = 2 —4pum para o comprimento do canal de L = 7um. O valor de Tnm
€ um valor intermedidrio para as distancias entre fonte e dreno dos dispositivos desenvolvidos

neste trabalho.

a
) —e—d=3,2um b)
1,25
~@—d =48 pum - -
. |re-d=7.2um 12 F @ Pontos experimentais
T l-e—-d=8,7um ——FIT-Eqg-3.8
) © d=12,6um
@ 0.75
§°®|-@-d=137um
8 .
£ os0 S 09F
8
0,25 2
0,00 %
~ 06
03F
L

3,04 6,0u 9,0u 12,0u 15,0u
d(m)
Figura 3.23: a) Medidas de TMR em fung¢ao da distancia entre os contatos; Distincia entre os contatos

ilustrada em uma imagem de MEV do dispositivo; b) Grafico ilustrando o decaimento da TMR local em
funcdo da distancia entre os contatos.

Medidas de TMR local em func¢do da distancia entre os contatos foram realizadas em tem-
peratura ambiente. A figura 3.23 a) mostra resultados para medidas direta do comprimento de
difusdo de spin no canal de grafeno. Na figura é mostrada uma imagem de MEV com tamanho
e forma dos pilares de Permalloy utilizados como fonte e dreno. Todas as medidas foram rea-
lizadas utilizando os contatos maiores como fonte e o menor como dreno. As setas indicadas
nas diversas cores correspondem as curvas de TMR medidas nas respectivas distancias. Nota-
se que a TMR diminui com aumento da distancia. A queda estd relacionada espalhamentos
e inversdo de spin que acorre ao longo do canal. Quanto maior a distancia mais pronunciado

sdo estes efeitos. Para distancias maiores que o comprimento de difusdo, algum sinal de TMR
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ainda assim é medido, pois na medida local, spins e portadores de cargas percorrem 0 mesmo
caminho.

O grafico mostrado na figura 3.23 a) ilustra intensidade da TMR em fung¢ao da distancia d
entre os contatos. Um ajuste baseado na equag@o3.5.4 enquadra de maneira bastante precisa os
diversos valores obtidos. Realizando um ajuste obedecendo a equagdo 3.5.4 um comprimento
de difusdo Agp = 7,5um € obtido. O resultado encontrado para o comprimento de difusdo
estd na ordem de grandeza dos maiores valores experimentais ja obtidos para comprimento de

difusdo de spin em grafeno epitaxial em temperatura ambiente [122].
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Capitulo 4
Conclusoes gerais

Esta tese de doutorado enfatizou sobre resultados inovadores alcan¢cados com microfabri-
cacdo de dispositivos spintronicos. A produgdo e caracterizacdo de transistor bipolar de base
metalica abriu possibilidade do emprego da técnica de eletrodeposi¢ao para dispositivos funci-
onais. Em colaboracdo com o INL um transistor de efeito de campo com canal de grafeno em
estrutura pioneira foi fabricado. Ligas de CuPy e CoTb produzidas com eletrodeposi¢ao foram
caracterizadas. Somando ao fato de serem produzidos com uma técnica barata em condi¢des
ambientes, apresentaram caracteristicas impares para aplicacdo em dispositivos. As proprie-
dades estudadas abrem possibilidades de aplicacdes em transistores bipolares e dispositivos
spintronicos.

Em colaboracdo bilateral com o INL e utilizando o procedimento padrdo de microfabrica-
cdo em larga escala, um dispositivo do tipo Spin FET com canal de grafeno foi produzido. Os
dispositivos apresentaram excelente injecdo e extracao de corrente polarizada em spin em baixa
temperatura e temperatura ambiente. A resposta particular da corrente de spin pura e da corrente
polarizada em spin em fun¢do da temperatura condiz com medidas de spins que ndo interagem
com fonons. O controle das correntes polarizadas em spins e puras de spins com tensdo externa
aplicado ao Gate, mostrou-se eficiente para gerar os estados de comutacdo On-Off. O controle
da corrente de cargas polarizadas em spins realizados em temperatura ambiente e baixa tempe-
ratura mostrou-se pioneiro. A tensio externa altera o nivel de Fermi no grafeno diminuindo ou
mesmo zerando o fluxo de portadores polarizados no dreno. Na temperatura de 15 K o controle
foi mais eficiente, corroborando com os ja citados acima. O comprimento de difusdo de spin
no grafeno foi determinado com medicdes Hanle e TMR local. Ambas apresentaram medidas
de mesma ordem de grandeza com o valor de 7, 5um bem préximo dos ja determinados expe-
rimentalmente em grafeno epitaxial. O diferencial para o sucesso do dispositivo foi o processo
de fabricacdo com a ultima etapa sendo a transferéncia do material do canal. Os resultados aqui
apresentados sugerem a viabilidade do Spin FET de trés terminais em larga escala.

O transistor bipolar tipo n com base de Permalloy e emissor de ZnO foi produzido inteira-
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mente com eletrodeposicao. A técnica se mostrou vantajosa em relacdo as demais uma vez que
a qualidade € similar, mas a implementacao e uso € mais simples. As interfaces apresentaram
barreiras Schottky com 0,57eV para interface ZnO/Py e 0,58eV para Py/Si que atesta o ZnO
como emissor. O emprego de metal magnético na base e o controle da espessura do material
abriram possibilidade para estudo inédito de utilizar o dispositivo tanto no modo amplificagcdo
quanto no modo sensor magnético. A polarizagcdo de spins de elétrons quentes injetados através
da base em temperatura ambiente foi aumentada em uma ordem de magnitude em comparagao
com a polarizacdo do elétron difuso na base, obtidos por medidas magnetorresistivas. Base-
ado no relatado acima, o dispositivo proposto € um bom candidato a ser aplicado em sensores
magnéticos.

As propriedades reveladas na caracterizagdo da liga de cobre Permalloy levanta possibi-
lidade para aplicacdo em dispositivos com sensibilidade magnética e de temperatura. A ele-
trodeposicao possibilita controlar com muita eficiéncia a quantidade de cobre nas estruturas
do Permalloy. As amostras estudadas apresentaram queda da magnetiza¢do e aumento da co-
ercividade proporcionais a quantidade de cobre. Medidas de Raio-X revelaram mudangas na
estrutura cristalina da fase FCC para a BCC quando a quantidade de cobre aumenta de 7% e
61%. A caracterizacdo da magnetizagdo em fungdo da temperatura com técnica MOKE mostrou
uma diminuic¢do da temperatura de Curie de ~ 750K para 350K. Esse resultado inédito para
temperatura de Curie associado as medidas de DRX concordam com resultados encontrados
que atestam queda da temperatura de Curie na fase BCC do Py. Magnetizacdo e temperatura de
Curie ajustaveis com a concentracdo de cobre pode conferir aos dispositivos sensibilidade em
variadas intensidades de campo magnético e temperatura.

A liga de cobalto térbio apresentou flexibilidade da magnetiza¢do no plano e perpendicular
ao plano dependendo da composi¢cdo. A eletrodeposicdo mostrou-se uma técnica aliada visto
que os parametros podem ser controlados de maneira simples. Medidas de DRX revelaram
que a composi¢do de térbio acima dos 35% possui caracteristica de material amorfo. A con-
centracdo 25% de térbio estd préxima da de compensagio, para medidas de susceptibilidade e
magnetorresisténcia fora do plano. As amostras apresentaram ainda boa saturagdo e maiores co-
ercividades se contrapondo aos mesmos resultados das medidas no plano. A anisotropia fora do
plano permite produzir sensores de tamanhos reduzidos sem efeitos paralelos como por exemplo
formacdo de vortices. Os resultados trazem ainda possibilidades de aplicacdo em dispositivos
que utilizam o mecanismo de torque de spin-orbita, comutacdo Optica € maior integracdo em
MRAMs.
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Capitulo 5
Perpectivas gerais

Como o método de producao se mostrou eficiente, fica como perspectiva reproduzir a meto-
dologia de fabricacdo do Spin-FET com outros tamanhos de contatos magnéticos. Investigar a
possibilidade de emprego do MgO na juncao tunel. Obter medidas de comprimento de difusdo
do grafeno em baixas temperaturas e tentar controlar a corrente pura de spins em temperatura
ambiente, garantindo assim um dispositivo 100% spintronico.

Atualmente, diversos materiais estdo sendo explorados em pesquisas de candidatos a mate-
riais de canais de Spin-FET. O objetivo s@o os de maiores comprimentos de difusdo de spins e
outros mecanismos de respostas a tensao externa de Gate. Como perspectiva dessa suposicao
fica estudo de materiais 2Ds, por exemplo, nitreto de boro hexagonal (h-BN). Nessa perspectiva
se encaixa, o trabalho ja iniciado em colaboracdo a universidade de Bristol (ING). A proposta
consiste em desenvolver um dispositivo do tipo FET baseado em Gate eletroquimico e isolante
topoldgico. O material a ser explorado € o Telureto de bismuto (Bis1'e3).

Trabalhos com eletrodeposi¢do, sdo deixados aqui como perceptivas para desenvolvimento
de um transistor spintronico baseado em valvula Py/CuPy/Py. Pelas propriedades apresentadas
pala liga de CuPy, abre-se a possibilidade de produzir um dispositivo spintronico com sensibi-
lidade de temperatura. Mesmo com o sucesso obtido com TMB fabricado nesta tese, ainda esta
em aberto medidas de sensibilidade magnética na configuragdo emissor comum.

Produzir TBM tipo p com base de permalloy e emissor de CuO. Finalizar o trabalho ja
iniciado, que visa produzir um transistor com base de valvula de spin de Co/Cu e emissor de
Zn0O. As medidas iniciais obtidas sdo bastantes promissoras.

Finalizar os estudos j4 iniciados com estados topoldgicos em gelos de spins macroscopicos.
Ja estd em andamento o trabalho com rede retangular. hd perceptivas de estudar as topologias
em outras configuracdes de redes.

Realizar estudos experimentais de formacao e transporte de Skirmions em filmes finos com-

pensados de CoTb.
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Capitulo 6

Apéndice A

Os equipamentos e parametros utilizados podem ser obtidos na run sheet utilizada na pro-

ducao do Spin-FET e disponibilizada a seguir.

Sample stack 200 mm 5i/SiD2
NOETCH / 3Cr/30 Auf20 Ta/ 100
NiFe /14 Al
Wafer NLTI2
Process Graphene spininjetion
Tool =
Step Conditions
Al203 Deposition Timaris FTM Al203 100nm
MTJ Deposition Timaris MTM NO ETCH / 3Cr/30 Au/ 20 Ta /100 NiFe /1,4nm Al/vacuum break
1st. Lithography [DWL] DWL Cleaning recipe: TRACK#1: 7014 - Rinse with water
(Trenches for Nanocalc) STANDARD PROFILE RESIST MASK
Vapor Prime: Recipe #4
Resit: AZ1505 (0.6 um)
Coating Recipe : TRACK#1 : 7001 - Coat AZ1505 600nm 8 inch
Masks: Transistor_ﬁraphene.dxf
Map:
Job:
Design name: Transistor Graphene L1C
L1C (Trenches) Energy=60%;
FOCUS=70 xOffset=0 yOffset=0
Developing Recipe: Track#1: 0002 - 60sDevelop AZ1505 8 inch
Developing Time: 60s
lon Milling Nordiko 7500 Recipe: # 3 (MTI] High Rate 130 deg)
(Trenches for Nanocalc) Gun : 385W; 60.0sccm Ar; +9S5V/ 3296V; +36BmaA/ —85ma

Neutl — [5.0 =sccm; 180V; 43Bma]
NeutZ — OFF

Table :z 30 rpm ; 130 deg pan
Stop point : Si
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2nd. Lithography [E-beam]
(Nanopillars)

lon Milling High Rate
130 pan

lon Milling 165deg
(side wall cleaning)

Resist Strip

3rd. Lithography [E-beam]
(Bottom contact)

lon Milling 130 deg
(Bottom contact definition)

Resist Strip

E-beam

Nordiko 7500

Nordiko 7500

WetBenches

E-beam

Nordiko 7500

WetBenches

Cleaning recipe: TRACK#1: 7014 - Rinse with water
Pre-developing: Recipe 5033-10sDEV ARN75208 8inch OPT
Vapor Prime:Recipe $4

Resist : AZT520 1+1

Coating Recipe : 5008 200mm Coat ARN75201+1 8 inch 2750
Mask : Transistor Graphene L2E

Developing Recipe: 5022 PEB+180s DEV for 200nm ARNTS20
Recipe # 3 (MTJ High Rate)

Gun : 390W; 60.0sccm; +996V/ +368ma; -3258V/ -TEma
Neutl - [5 sccm; le0volts; 442mAa]

Neut2 - OFF

Takle : 30 rpm ; 130 deg pan

Stop point : Ta

Recipe # 4 (MTJ High Rate)

Gun : 397W; 60.0sccm; +998V/ +374ma; -3314V/ -77ma
Neutl - [ 5.0 sccm; 152volts; 442ma]

Neut2 - OFF

Table : 30 rpm ; 165 deg pan

Acetone + Ultrasounds

Cleaning recipe: TRACK#1: 7014 - Rinse with water
Pre—developing: Recipe 5033-10sDEV ARN75208 8inch COPT
Vapor Prime:Recipe #4

Resist : AZT7520 1+1

Coating Recipe : 5008 200nm Coat ARN75201+1 8 inch 2750
Mask : Transistor Graphene L2E

Developing Recipe: 5022 PEB+180s DEV for 200nm ARN7520
Recipe # 3 (MTJ High Rate 130 deg)

Gun : 396W; 59.9 scam; +996V/+36BmA; —-3250V/-83mA
Neutl - [5.0 sccm; 186volt; 445ma]

Neut2 - [OFF]

Table : 30 rpm ; 130 deg pan

Stop point : 8i02 below bottom contact

Acetone + Ultrasounds
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Insulation Oxide Deposition (400 SPTS PE-COV
nm Si02)

lon Beam Planarization MNordiko 7500
(Planarize and back-etch Si02

until establishing electrical

contact with the pillar)

Insulation Oxide Deposition (400 SPTS PE-CDV
nm Si02)

lon Beam Planarization MNordiko 7500
(Planarize and back-etch Si02

until establishing electrical

contact with the pillar)

Wafer Code (for reference) : S011827
Recipe : HF Si02 - 400nm

Time : 8min28.3506s

Pressurse : 500mTorr

Gas : 1420 sccm N20 + 39sccm N2
HF : 30w
Chuck temp : 300C

Recipe # 5 (MTJ High Rate)

Gun : 392W; OW; 59.%9sccm; +996V/ +370mk; -3298V/-85mi
Neutl - [5.0 sccm; 1l68volts; 445mA]

Neut2 - OFF

Table : 30 rpm ; 170 deg pan

Stop point : CuN on top of pillar

Look the top pillar in SEM

Wafer Code (for reference) : 5011865
Recipe : HF 5i02 - 400nm
Time : Bmin2B.S06s

Pressure : 500mTorr
Gas : 1420 scem N20'+ 39sccm N2
HF : 30W

Chuck temp : 300C

Recipe # 5 (MTJ High Rate)

Gun : 392W; OW; 60.0sccm; +996V/ +372ma; —-3266V/—B4mi
Neutl - [5.0 sccm; 187volts; 454ma]

Neut2 — OFF

Table : 30 rpm ; 170 deg pan

Stop point : CuN on top of pillar

Look the top pillar in SEM

Al203 Deposition Timaris FTM
7th. Lithograpy (Graphene) DwWL

Etch graphene Plasma Asher
Resist Strip WetBenches

The end

Al203 1,4nm

STANDARD PROFILE RESIST MASK

Vapor Prime : Recipe #4

Besit : AZ1505 (1.035 um)

Coating Recipe : TRACK#1: 4001 or 4002
DWL

Masks:

Map:

Job:

Design name: Transistor Graphene L&D
Mark L2 Right: xoffSet—1850 yoffset=-3249.35
Energy=50%; FOCUS=50

CDh Bias: x= -600, y= -600

Laser Wavelength used (nm): 405nm
Developing Recipe : Track #1: 0996
Developing Time : 30s

Recipe 250

Acetone + Ethyl acetate
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