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Resumo

A recente possibilidade de depositar filmes finos com espessuras da ordem dos A (10710 m)
permitiu o desenvolvimento dos chamados dispositivos nanoestruturados. A sua importancia
é ja4 enorme, com um mercado potencial estimado nos milhares de milhdes de dolares.
O trabalho apresentado nesta tese foca dois destes novos dispositivos: Valvulas de spin,
correntemente utilizadas em aplicagbes comerciais (como sensores em cabegas de leitura),
e juncgoes de efeito tunel, que sdo o alvo de uma intensa investiga¢do na demanda de uma
memoria magnética universal.

Neste trabalho realizdmos um estudo comparativo entre valvulas de spin convencionais e
especulares (com camadas nano-oxidadas). Observamos que a Magnetoresisténcia Gigante
aumenta consideravelmente com a introdugdo de camadas nano-oxidadas em valvulas de spin
convencionais. A comparagio entre as curvas de magnetoresisténcia [MR(H)] e magnetizacao
[M(H)] de valvulas de spin especulares mostraram uma quebra na correlagio habitual entre
os dois processos, indicando que a difusdo interfacial é extremamente importante neste
tipo de estruturas. Inferimos também a existéncia de um 6xido antiferromagnético (AFM)
com uma temperatura de blocking T ~ 175 K, tendo entdo estudado a sua influéncia nas
curvas de MR(H). Medidas de arrefecimento com campo magnético aplicado permitiram-nos
demonstrar que as curvas de magnetoresisténcia dependiam fortemente do sinal e magnitude
do campo de arrefecimento Hy. Esta dependéncia foi relacionada com o efeito de Hg no
ordenamento AFM das camadas nano-oxidadas. Medidas de arrefecimento com campo
magnético aplicado até diferentes temperaturas permitiram-nos concluir a existéncia de uma
larga distribuigdo de temperaturas de blocking nas camadas nano-oxidadas. Realizamos
também medidas de efeito treino para estudar a estrutura de dominios das camadas AFM-
nano-oxidadas.

Estudamos em detalhe o efeito de comutacdo de resisténcia induzida por uma corrente
eléctrica (CIS) em jungdes de efeito ttnel finas (barreira de 7 A) e de baixa resisténcia.
Este novo efeito foi atribuido a electromigracio de ides metalicos em nanoconstri¢oes na
barreira isoladora. Seguimos ent@o a evolugdo do efeito CIS entre dois (ou trés) estados
resistivos, induzidos por uma corrente eléctrica, com e sem campo magunético (H) aplicado.
Esta evolucao é controlada por rearranjos nano-estruturais nas interfaces entre os eléctrodos
e a barreira e pela comutacio magnética da camada fixa quando correntes suficientemente
elevadas sdo aplicadas (para H # 0). Foi realizado um estudo sisteméatico na gama de
temperaturas 300 — 25 K, tendo sido observado o decréscimo do efeito CIS com o decréscitno
da temperatura. Estimamos entdo duas barreiras de energia para electromigragiao: Uma baixa,
(~ 0.13 eV) e uma alta (~ 0.85 V), associadas com electromigragao envolvendo diferentes
tipos de sitios/defeitos. Se medirmos ciclos CIS sob um campo magnético aplicado, somos
capazes de, com uma corrente eléctrica, modificar o sinal do campo de troca da juncgio de
efeito tunel e o correspondente estado magnético (de antiparalelo para paralelo). Este efeito
aparece devido a um excessivo aquecimento local na jungfo, e permitiu-nos obter um ciclo
CIS com trés estados resistivos diferentes.

Realizdmos entdo estudos em diferentes séries de jungoes de efeito tinel com uma camada
nao-magnética (NM) de Ta depositada abaixo, acima, e abaixo-e-acima da barreira isolador.
Em particular, estuddmos a influéncia destas camadas no efeito CIS. Interessantemente,
descobrimos que, em jungdes com uma camada NM depositada abaixo da barreira, a co-



mutagao da resisténcia é induzida por uma corrente de sentido oposto ao de jungdes com
uma camada FM (CoFe) depositada por baixo da barreira. Utilizamos entdo o modelo
balistico de electromigracdo para demonstrar que a forga directa domina a electromigracio
nas nossas camadas de Ta, enquanto a forga "vento" é dominante nas camadas de CoFe. A
diferenca nos sentidos de comutagdo é entdao associada com o dominio de diferentes forcas
de electromigragdo (directa ou vento) nos diferentes tipos de jungdes estudados. Verificou-
se que o efeito CIS depende fortemente da corrente maxima aplicada e da temperatura. A
temperatura constante, o efeito CIS aumenta com o aumento da corrente maxima aplicada,
ate ser atingido um plafeau constante, relacionado com degradagio da barreira. Estudamos
também como tal degradacdo da barreira modifica a dependéncia térmica da resisténcia
eléctrica. Observamos uma suave transicdo no processo de transporte eléctrico dominante,
de efeito ttnel para metalico e relacionamo-la com a formagao e crescimento de pinholes
na barreira. A evolug¢do temporal da resisténcia eléctrica com diferentes correntes aplicadas
foi também estudada, permitindo-nos verificar como se comporta dinamicamente o nosso
sistema na fase de electromigracéo. A baixas temperaturas verificAmos uma rapida variagio
quase continua da resisténcia eléctrica com o tempo, passando contudo gradualmente para
flutuagdes descontinuas denotando diferentes processos de electromigracdo. O aumento da
temperatura conduziu a um sinal mais complexo, com muitos flutuadores activos.

Por tltimo, estudamos as propriedades de transporte de jungoes de efeito tinel magnéticas
sub-oxidadas. Mostramos que o transporte neste sistema é controlado por nano-constricoes
e defeitos na barreira de AlO,. De facto, ruptura dieléctrica nestas juncoes ocorre em
regioes localizadas da barreira, provavelmente onde existe uma maior concentracio de defeitos
(vazios de oxygénio devido & sub-oxidagao da barreira). Observdmos também fluctuacdes
da resisténcia eléctrica dependentes do spin, associadas com transporte através de defeitos
localizados na barreira. Medidas da resisténcia eléctrica em funcdo da temperatura em
diferentes juncdes com tempos de oxidagio extremamente reduzidos mostraram um conjunto
diversificado de comportamentos: metalico (dR/dT:>0), isolador (dR/dT<0) e uma mistura
dos dois (metalico para o estado paralelo e isolador para o estado antiparalelo). A origem
da elevada magnetoresisténcia observada em jun¢des cujo transporte eléctrico é predominan-
temente metalico foi atribuida a transporte dependente do spin através de canais metalicos,
provavelmente devido a magnetoresisténcia balistica.




Summary

The fabrication of smooth films with well controlled thicknesses as low as few A (10710 m)
allowed the development of the so-called nanostructured devices. Their importance, especially
in this new information age, is enormous, with an estimated potential market of billion of
dollars per year. The work presented in this thesis focus two such devices: Spin valves, that
are already used in commercial applications (like read head sensors), and tunnel junctions,
that are being intensively researched in the quest for an almost universal memory, Magnetic
Random Access Memory.

In our work we performed a comparative study between conventional and specular (with
nano-oxide layers) spin valves. The Giant Magnetoresistive ratio was greatly enhanced by
the introduction of the nano-oxide layers. A comparison between the magnetoresistance
[MR(H)} and magnetization |M(H)| curves of the specular spin valve showed a break in
the usual correlation between the two processes, indicating that interfacial scattering is
extremely important in this type of nanostructures. We further inferred the existence of
an antiferromagnetic (AFM) oxide in the nano-oxide layer, with a blocking temperature
Tp =~ 175 K, and studied its influence on the MR(H) curves. Field cooling measurements
allowed us to show that the shape of the MR(H) curves depend strongly on the sign and
value of the cooling field Hy. We related these features to the effects of Hy on the AFM
ordering of the nano-oxide layers (NOLs) below its blocking temperature. Furthermore, field
cooling measurements with different cooling temperatures showed the existence of a broad
distribution of blocking temperatures in the nano-oxide layer. Training-effect experiments
enabled us to study the domain structure of the AFM-NOL and its importance on the residual
magnetoresistance observed in the MR(H) curves at large positive fields.

We also studied the Current Induced Resistance Switching (CIS) effect on thin, low resistance
(7 A barrier) CoFe/AlQ,/CoFe tunnel junctions. This new effect was attributed to electromi-
gration (EM) of metallic ions in nanoconstricted regions of the insulating barrier. We traced
the evolution of resistance switching in consecutive CIS cycles between two (or three) states,
driven by an electrical current, both under zero and applied magnetic field (H). Such evolution
is controlled by the nanostructural rearrangements of ions at the electrodes/barrier interfaces
(electromigration) and also by magnetic switching in the pinned layer under sufficiently high
current pulses (under H # 0). Current induced resistance switching was obscrved over the
300 — 25 K temperature range, decreasing with decreasing temperature. Low (~ 0.13 V)
and high (~ 0.85 eV) electromigration-energy barriers were estimated and associated with
EM involving different types of ions sites/defects. If CIS cycles are measured under an
external magnetic field, one is able to current-induce a change in the sign of the exchange
bias of the tunnel junction, and in the corresponding magnetic state (antiparallel to parallel).
This effect arises from excessive local heating in the tunnel junction, and enables us to obtain
a CIS cycle with three different electrical resistance states.

We also performed a study on different series of tunnel junctions with a Ta non-magnetic
(NM) layer deposited below, above and below-and-above the insulating barrier, investigating
the influence of such layers in the Current Induced Switching effect. Interestingly, we found
that tunnel junctions with a NM layer deposited below the barrier have opposite R-switching
current direction when compared to that of TJs without such NM layer inserted below the
barrier. We then used the ballistic model of electromigration to show that the direct force




dominates electromigration in our Ta layers, while the wind contribution is dominant in our
FM (CoFe) layers. The different switching directions are then associated with the dominance
of different EM forces (direct or wind) in the two types of tunnel junctions. The Current
Induced Switching effect was found to be strongly dependent on both maximum applied
current (Imax) and temperature (T). At constant temperature, the CIS effect increases with
increasing I'max, until a plateau of constant CIS is observed, related to barrier degradation.
On the other hand, the CIS effect decreases with decreasing temperature. We also studied
how increasing barrier degradation (irreversible resistance decrease) changed the TJ-R(T)
behavior, and we observed a smooth transition from tunnel- to metallic-dominated transport,
related to the formation and subsequent increase of pinhole size. A study of the time evolution
of the electrical resistance under both low and high electrical currents allowed us to probe
the dynamics of our system as electromigration proceeds. At low temperatures we found
a fast quasi-continuous R-trend in the early stages of EM. However, as time increases, this
trend gradually disappears and the resistance varies by discontinuous steps denoting different
EM-processes. The increase of temperature leads to more complex R(t) signals, with many
active fluctuators.

Finally, we studied the transport properties of underoxidized magnetic tunnel junctions. We
showed that transport in this system is controlled by nanoconstrictions and defects within
the AlO, barrier. In fact, dielectric breakdown in the studied MTJs occurred at different,
localized spots of the barrier, likely where a large concentration of defects (oxygen vacancies
due to the underoxidation of the barrier) exists. We observed spin dependent resistance
fluctuations between two closely separated levels, associated with transport through localized
defects in the barrier. Measurements of the electrical resistance as a function of temperature
on MTJs with extremely small oxidation times allowed us to observe a wealth of behaviors:
Metallic-like (dR/dT>0), insulating-like (dR/dT<0) and a mixture of the two (metallic for
the parallel and insulating for the antiparallel state). The origin of the large MR values
obtained even when metallic dominated transport is observed will be attributed to the
existence of a metallic spin dependent transport channel, likely associated with ballistic
magnetoresistance.
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Resumé

La fabrication bien contrélée de couches minces de matériaux divers, avec des épaisseurs
si petites que A (1071 m ), ont permit le développement de dispositifs nano-structurés.
Leur importance, particuliérement dans ce nouvel age de l'information, est énorme, avec un
marché potentiel de milliards de dollars par an. Le travail présenté dans ce rapport de theése de
doctorat étudie deux de ces dispositifs : Les valves de spin, couramment employées dans des
applications commerciales, comme des sondes de téte de lecture, et des jonctions de tunnel,
lesquelles sont intensivement recherchées pour les mémoires magnétiques universelles.

Dans notre travail nous avons réalisé une étude comparatif entre les valves de spin conven-
tionnelles et spéculaires (avec des couches nano-oxydées). Le rapport magnétorésistant géant
a été considérablement augmenté par I'introduction des couches nano-oxydées. Une compa-
raison entre les courbes de magnétorésistance [MR(H)] et de la magnétisation [M(H)] de la
valve spéculaire de spin a montré une coupure dans la corrélation habituelle entre les deux
processus, indiquant que la diffusion interfaciale est extrémement importante dans ce type
de nanostructures. Nous avons plus loin impliqué existence d’un oxyde antiferromagnetic
(AFM) dans la couche nano-oxydée, avec une température de blocage Tp ~ 175 K, et avons
étudié son influence sur les courbes de MR(H). Les mesures de refroidissement sous champ
magnétique nous ont permis de prouver que la forme des courbes de MR(H) dépendent
fortement du signal et de la valeur du champ de refroidissement Hy. En autre, les mesures
de refroidissement dans champ avec différentes températures de refroidissement ont montré
I'existence d’une large distribution des températures de blocage dans les couches nano-
oxydées. On a aussi effectué plusieurs expériences de facon a d’étudier la structure de domaine
de ’AFM et de son importance sur la magnétorésistance résiduelle observée dans les courbes
de MR(H) a grands champs positifs.

Nous avons également étudié I'effet commutation de résistance induit par courant (CIS) sur
les jonctions de tunnel minces (barriére de 7 A) de CoFe/AlQ,/CoFe de basse résistance.
Ce nouvel effet a été attribué a I’électromigration (EM) des ions métalliques dans les nano-
constrictions dedans des régions de la barriére isolante. Nous avons étudie 1’évolution de la
commutation de résistance dans les cycles CIS consécutifs entre deux (ou trois) états, conduits
par un courant électrique, en-dessous de zéro et champ magnétique appliqué (H). Une telle
évolution est commandée par les remises en ordre nano structural des ions aux interfaces
d’électrodes/barriére (électromigration) et également par la commutation magnétique dans
la couche goupillée sous des courantes suffisamment élevées (dans H # 0). On a observé
qui la CIS dans un large intervalle de température 300 — 25 K, diminue avec la décente
de température. Bas (~ 0.13 eV) et élevées (~ 0.85 V) barriéres d’électromigration ont &té
estimées et associées a la EM relié a différents types d’ions sites/défets. Si des cycles CIS sont
mesurés sous un champ magnétique externe, on peut induire un changement dans le signe de
la polarisation d’échange de la jonction de tunnel, et de 1'état magnétique correspondant
(antiparalléle au paralléle). Cet effet résulte du chauffage local excessif dans la jonction
de tunnel, et nous permet d’obtenir un cycle CIS avec trois états électriques différents de
résistance.

Nous avons également réalisé une étude sur une série différente de jonctions de tunnel avec
une couche non magnétique de Ta (NM) déposée au-dessous, au-dessus et au-dessous-et-au-
dessus de la barriére isolante, étudiant I'influence de telles couches dans I’effet CIS. En plus,
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c’est intéressant de noter que nous avons constaté que les jonctions de tunnel avec une couche
de NM déposée au-dessous de la barriére ont une direction de courante de commutation de la
résistance opposé de courante de R-commutation sans la couche NM insérée au-dessous de la
barriére. Nous avons utilise le modéle balistique de I’électromigration pour prouver que la force
directe domine 1’électromigration dans nos couches de Ta, alors que la contribution de vent
est dominante dans nos couches avec des électrodes FM (CoFe). Les différentes directions
de commutation sont alors associées & la dominance de différentes forces de EM (directe
ou de vent) dans les deux types de jonctions de tunnel. L'’effet CIS s’est avéré fortement
dépendant du courant maximum appliqué (Imax) et de la température (T). A température
constante, l'effet CIS augmente avec 'augmentation de Inax, jusqu’a ce qu’on observe un
plateau de CIS constant, lié 4 la dégradation de barriére. D’autre part, I’effet CIS diminue avec
température décroissante. Nous avons également étudié comment la dégradation croissante
de la barriére (diminution irréversible de résistance) a changé le comportement R(T'), et nous
avons observé une transition de transport tunnel pour transport métallique, lié & la formation
et & 'augmentation suivante de pinholes. Une étude de 1'évolution en temps de la résistance
électrique sous de bas et élevés courants électriques nous a permis de sonder la dynamique
de notre systéme pendant que I’électromigration procéde. A basses températures nous avons
trouvé un comportement rapide de la résistance aux premiéres parties de EM. Cependant,
4 mesure que le temps augmente, cette tendance disparait graduellement et la résistance
change par des étapes discontinues dénotant différentes EM-processus. L’augmentation de la
température meéne & des signaux plus complexes de R(t), avec beaucoup de fluctuations.

Nous avons étudié les propriétés de transport des jonctions magnétiques de tunnel non
complétement oxydé. Nous avons prouvé que le transport dans ce systéme est commandé par
des nanoconstrictions et des défauts dans la barriére d’AlO,. Enfaite, la panne diélectrique
dans les MTJs étudié s’est produite & différentes, endroits de la barriére, probablement ou
une grande concentration des défauts (vacances de 'oxygéne dues & la sous-desoxidation de la
barriére) existe. Nous avons observé des fluctuations de résistance dépendantes de spin entre
deux niveaux, liées au transport par des défauts localisés dans la barriére. Les mesures de la
résistance électrique en fonction de la température sur les MTJs avec 'oxydation extrémement
petite, nous ont permis d’observer une richesse des comportements : Métallique (dR/dT>0),
isolant (dR/dT'<0) et un mélange des deux (métallique pour 1’état paralléle et isolant pour
l’état antiparallel). L’origine de la grande valeur de MR obtenu méme lorsqu’on observe le
transport métallique est attribué & P'existence d’un canal de transport métallique dépendant
de spin, probablement liée & la magnétorésistance balistique.
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