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1. Introducere

Intr-o eri care se bazeazi din ce in ce mai mult pe tehnologia informatiei, computerele
joaca un rol de o importanta cruciald in societatea noastrd, iar odata cu avansul Internet of
Things (IoT), ele devin din ce in ce mai prezente in viata curenti. In consecint3, atentia a
fost indreptata si inspre consumul de energie al dispozitivelor implicate. Se estimeaza ca
circa 1% din consumul modial de energie este destinata computerelor, centrelor de date si
infrastructurii de retele [1], iar din aceasta cantite de energie, 30% este consumata doar de
computere, ca dispositive terminale [2]. Cu atat mai interesant este faptul ca circa 40% din
energia consumata de un computer este atribuitd memoriilor, in principal datorita
caracterului lor volatil. In acest context, cum lumea noastra este afectati de poluare si crize
energetice, reducerea consumului de energie in contextul in care acest lucru este fezabil,
devine un obiectiv de importanta cruciald. Din perspectiva memoriilor, abordarea practica
presupune inlocuirea gradualda a memoriilor volatile, care sunt gurmande energetic, cu
alternative non-volatile. Aceasta abordare reprezintd o provocare din doua motive. Primul
ar fi ca aceasta inlocuire are o limitare: memoriile non-volatile nu le pot inlocui complet pe
cele volatile in arhitecturile von-Neumann curente si cu actualele sisteme de operare, ci doar
o fractiune, pana la nivelele inferioare ale memoriilor cache [3]. Cu toate acestea, acest
impediment impreuna cu alte provocari ca cele legate de viteza si eficienta energetica, au
condus la inflorirea cercetarilor cu scopul de a optimiza arhitecturi non-von-Neumann, cum
ar fi cele din paradigma in-memory computing, care implica procesarea informatiei la
nivelul memoriei. Aceasta idee, desi nu e nouad, pare acum mai fezabila ca niciodata. Al
doilea motiv ar fi cel legat de performante, unde memoriile magnetorezistive inca au
dificultati in a concura cu performantele SRAM 1in termenti de viteza si cu DRAM in
termeni de densitate a celulelor [5]. O comparatie in termeni de performanta este prezentata
in Figura 1.1
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Figura 1.1: Performantele MRAM comparate cu cele ale altor memorii (din datele
recente ale Everspin [4])

1.1  Scopul acestei teze

Controlul magnetizarii prin intermediul unui camp electric, care este sinomim cu
controlul anizotropiei magnetice prin intermediul unui voltaj (VCMA) reprezinta
fundamentul VC-MRAM (memorii magnetorezistive in care manipularea magnetizarii este
realizatd printr-un voltaj) si constituie subiectul acestei teze. Principala sa ipoteza de start
este aceea ca intr-un sistem magnetic cu doua minime de energie, corespunzatoare a doua
orientdri opuse ale magnetizarii, magnetizarea poate fi basculata intre cele doua orientari
daca energia barierei de anizotropie este redusa prin intermediul unui cadmp electric care
actionezi la interfata feromagnet/izolator. In timp ce aceasti barieri este coborati, orice
stimul extern (fluctuatii termice, cdmp magnetic, cAimp Rashba, etc.) poate declansa
bascularea prin coborarea unui minim de energie in raport cu celalalt.

De ce merita aceasta metoda de manipulare a magnetizarii atdt de multa atentie? Deoarece
vine cu un set de avantaje superior oricarei tehnici de manipulare a magnetizarii, iar in curand
ar putea propulsa memoriile magnetoresistive in arii care momentan sunt dominate de
SRAM. Vom enumera punctual aceste caracteristici:

« Este cea mai eficientd energetic metodi de switching cunoscuti pana in prezent. In
aplicatii pentru memorii MRAM a demonstrat o eficientd de scriere cu doud ordine de
marime mai buna ca cea a STT-MRAM]6];

* Permite bascularea extrem de rapida a orientdrii magnetizarii, fie ca metoda de sine
statatoare (demonstata in simuldri) [7] fie asistatd, pe modelul SOT-MRAM (demonstrata
experimental) [8];



* Este considerata a fi o tehnologie usor de scalat, foarte promitatoare in termeni de
densitate de stocare.

Abplicatiile ei viitoare nu se limiteaza doar la aplicatii de stocare a informatiei. Este
un candidat excelent pentru porti logice de spin si pentru procesarea informatiei la nivelul
memoriei (in-memory computing) [9]. Cu toate acestea, deoarece nu este o tehnologie
maturd, Inca necesita intelegerea si aprofundarea la nivel fundamental. Cateva intrebari
sunt Inca fara raspuns:

? Care este originea acestui mecanism? ( cdteva ipoteze existd, dar nu sunt aplicable universal,
explicind efectul in unele sisteme, dar in altele nu)

? Care sunt conditiile limitd in care acest fenomen are loc cu un consum minim de energie? (este
mai eficientd reducerea partiald a barierei de anizotropie decit modularea ei completd)

? Ce materiale ar fi potrivite pentru acest tip de aplicatii?

Pe parcursul acestei teze, am incercat sa oferim un raspuns pentru fiecare dintre
intrebarile mentionate mai sus.

1.2 Prezentarea continutului tezei

Aceasta lucrare is1 propune sa raspunda intrebarilor enuntate mai devreme. Primelor
douad, referitoare la originile controlului magnetizarii cu un camp electric le raspundem
punctual in doud capitole dedicate. Cu toate acestea, pentru cea de a treia, desi avem si
rezultate experimentale, vom face apel si la literatura existentd. Teza este structurata in opt
capitole, primul avand rol introductiv, prezentand succint istoria domeniului si realizarile
recente. In acest capitol sunt prezentate in general aplicatii de dispozitive spintronice si
filosofia dupa care acestea au fost concepute, pana la ultimele realizari in domeniu. Aplicatiile
practice sunt de asemenea descrise, impreuna cu relevanta lor pentru tehnologia de zi cu zi si
nu numai.

Daca primul capitol prezinta doar la nivel general conceptele de spintronicad si VCMA,
cel de-al doilea capitol este mai explicit in descrieri si explicatii fizice. Scopul acestui capitol
este de a familiariza cititorul cu tehnicile de manipulare a magnetizarii, nu doar la nivel
declarativ, ci si prin descrieri matematice, pentru a evidentia necesitatea si magnitudinea
impactului VCMA in acest context. Accentul cade pe cele mai importante realizdri din
domeniu, in ceea ce priveste manipularea magnetizarii cu camp electric, de la primele
incerciri cu semiconductori magnetici, la feromagneti metalici. In acest cadru de referint,
prezentam felul in care studiul nostru multi-scala se integreaza in domeniu, prin metodologie,
obiective si rezultate.

Cel de-al treilea capitol este dedicat metodologiei. Desi lucrarea a fost intentionata a
fi initial una pur experimentald, in contextul pandemic precum si al altor obstacole
independente de noi, traiectoria acestei teze a suferit numeroare reajustari. Dat fiind acest
fapt, alaturi de metodele experimentale, vom descrie si o serie de unelte s1 metode teoretice,
de la calcule analitice si ab initio, la simulari atomistice si micromagnetice.

Dupa cum am mentionat mai devreme, aceasta teza constituie de fapt o abordare
multi-scald a fenomenologiei VCMA. Pentru a folosi o astfel de abordare pentru studiul
nostru, investigatiile noastre au pornit de la un model analitic al unui singur spin precesand
sub influenta unui camp electric. Doar dupa ce acest model a furnizat explicatii legate de
fenomenologie, am incrementat imaginea de ansamblu de la un spin la superstructruri, ori



chiar la sisteme de dimensiuni reale, prin simuldri atomistice si micromagnetice. De aceea,
capitolul patru reprezinta o descriere analitica a felului prin care un camp electric induce
bascularea magnetizarii. Acesta prezinta in detaliu o abordare bazata pe mecanica cuantica
pentru VCMA si anizotropia perpendicularda. Am inceput de la Hamiltonianul simplu Stoner,
cu scopul de a ilustra comportamentul static si dinamic al spinului electronic intr-un camp
magnetic extern. Apoi, pentru a descrie efectul unui camp electric, am introdus termenul
Rashba, dupa care am determinam stdrile stationare proprii si vectorii proprii, urmand sa
descriem evolutia temporald, punand accent pe precesia spinului in cazul Hamiltonianului
mixt Stoner+Rashba. In cele din urmai, analiza valorilor proprii si a solutiilor in acest caz
ilustreaza contributiile la energia totald corespunzatoare campurilor electric si magnetic,
permitandu-ne sa identificim contributiile cAmpului electric asupra anizotropiei magnetice si
a controlui ei prin camp electric. Analiza simpla dezvoltatd in capitolul patru ne permite sa
identificdm mecanismul Rashba responsabil de efectele VCMA si prezice posibilitatea de
manipulare precesionala a spinului prin pulsuri de camp electric, aspecte care sunt dezvoltate
in capitolele dedicate calculelor ab initio s1 modelarilor micromagnetice.

Capitolul al cincilea ilustreaza rezultatele unor calcule ab initio efectuate intr-un
formalism complet relativist, implementat intr-un cadru bazat pe metoda undei plane
augmentate liniarizate care ia in calcul si orbitalii locali. Dincolo de contributia spin-orbita
la Hamiltonian, care permite descrierea anizotropiei magnetice, in calculele noastre am
inclus si efectul unui camp electric, prin intermediul gradientului unui potential zig-zag.
Bazandu-ne pe diferite modele de supercelule, am reusit sa calculam energia de anizotropie
precum si variatia ei cu un camp electric, in heterostructuri ca M/Fe(100)MgO, M=V, Au,
Ag, Pd, Pt, Cr; Pt(111)/Co/MgO. Astfel am explicat originea fizica a anizotropiei
perpendiculare (PMA) si a efectului VCMA pe baza despicarilor spin-orbita Rashba si am
reusit sa explicam dependenta lor de compozitia supercelulelor. Mai mult, am ardtat si cum
se poate imbunatati controlul asupra anizotropiei prin inserarea de impuritati de metale
grele la interfata feromagnet/izolator si am demonstrat si ca anizotropia oscileaza cu
grosimea stratului feromangetic, datorita efectelor de groapa de de potential cuantic.

Capitolul sase este dedicat dinamicii magnetizarii. Acest capitol cuprinde o abordare
macrospin a controlului anizotropiei cu camp electric, urmat de o validare micromagnetica a
observatiilor facute in diagramele de switching. Aceasta validare demonstreaza ca rezultatele
sunt aplicabile si in cazul unor sisteme de dimensiuni reale, cat timp se apropie de
aproximatia macrospin. Acest capitol consituie un capitol central de rezultate si ofera o
vedere clarad asupra conditiilor de energie minima pentru switching.

Cel de-al saptelea capitol acopera toate eforturile si rezultatele noastre
experimentale, pornind de la descrieri privind prepararea probelor, la procesele litografice,
pana la masuratorile magnetice si de transport. Rezultatele teoretice si experimentale sunt
discutate in paralel, dar la un nivel pur calitativ.

Ultimul capitol (opt) este dedicat concluziilor generale si perspectivelor. Acest
capitol reprezinta un rezumat al tuturor eforturilor si rezultatelor nostre, precum si o



evaluare a raspunsurilor asociate intrebarilor initiale. Perspectivele sunt enumerate in acest
ultim capitol, precum si deschiderea unor noi orizonturi.

2. Stadiul actual din domeniu si problemele prezente

In acest capitol incercam sa evidentiem subiectul acestei teze in peisajul aplicatiilor
memoriilor magnetice.

2.1 NV-MRAM: limitari ale tehnicilor curente de manipulare a magnetizarii

Scopul industriei microelectronice este de a reduce continuu dimensiunea fizica a
memoriilor, crescand in acelasi timp densitatea acestora si imbunatdtindu-le eficienta.
Trecerea de la tehnologia de stocare pe hard disk la memoriile bazate pe jonctiuni magnetice
tunel, MTJ, a insemnat un salt tehnologic semnificativ in stocarea datelor, deoarece accesul
la datele stocate nu mai implica o componenta mecanica si astfel accesul a devenit semificativ
mai rapid. Drumul din ce in ce mai extins cdtre miniaturizare si aplicatii embedded a facut
aproape uitatd era hard disk-urilor. Urmatorul salt este deja in desfiasurare, deoarece
progresele in tehnologia informatiei necesita atdit memorie, cat si putere de calcul si consum
energetic. Avem acum pe piatda memorii magnetice bazate pe MTJs, cu performante
promitatoare in ceea ce priveste rezistenta si consumul de energie pentru ciclurile de
citire/scriere, precum toggle si STT-MRAM, dar pentru ca MRAM-ul sd ajunga la statutul
de memorie universald, gama de imbunadtatiri necesare se intinde de la caracteristicile
intrinseci ale MTJ, la tehnicile de manipulare a magnetizarii si arhitectura propriu-zisa a
memoriei. O astfel de memorie imbunatatita necesitd o solutie echilibrata care sa satisfaca
simultan doua cerinte: PMA trebuie sa fie suficient de mare, astfel incat stabilitatea termica
sa fie pastrata, dar si suficient de mica Incat comutarea magnetizarii sa nu necesite un consum
semnificativ de energie [10]. Cea mai recentd familie de memorii magnetice nevolatile cu
acces aleator (NV-MRAM) este reprezentatd de MRAM-urile bazate pe cuplu de transfer de
spin, Spin Transfer-Torque (STT). In ciuda optimismului intalnit de STT-MRAM, memoriile
magnetorezistive nevolatile sunt o tehnologie care trebuie sa se maturizeze mai mult.
Provocarile cu care se confrunta STT-MRAM includ: probleme legate de eficienta scrierii,
marja de citire si chiar probleme de fiabilitate, impreunad cu unele deficiente de control al
procesului (datorita spatiillor inguste intre interconexiuni, cu uniformitate variabild a
distributiei) [11]. In afard de acest set de probleme, rimane problema eficientei energetice.
STT-MRAM necesita de obicei cateva sute de fJ/bit pentru un eveniment de scriere, dest
recent consumul de energie a scazut la 45 fJ/bit [12]. Alte tehnici de manipulare a
magnetizarii ar putea reduce seminificativ piederile de energie, ele necesitand operarea la doar
cativa fJ/bit , cum se intampla in cazul VCMA [6][13].

2.2 Paradigma VCMA

Filosofia comutarii magnetizarii cu camp electric se bazeaza pe o serie de fenomene
complicate care apar la interfete. Am putea spune ca ar putea fi atribuita unui set de
mecanisme colective si nu doar unuia singur, intrucat in majoritatea cazurilor, dovezile nu se
exclud reciproc. Dincolo de originile VCMA, un obiectiv important este maximizarea
randamentului acestui fenomen in aplicatii. Este de mare interes gasirea unor modalitdti de



manipulare a energiei de anizotropie magnetice, astfel incat sa putem reduce bariera
energetica dintre douad orientari ale magnetizarii si sa declansam un eveniment de comutare.
Pentru a face acest lucru, ar trebui sd maximizam parametrul cunoscut sub numele de
coeficient VCMA, cunoscut sub numele de § in primele studii teoretice, sau §, asa cum este
cunoscut in prezent. Acest parametru nu reflectd nimic altceva, decat rata de modulare a
anizotropiei magnetice de catre un camp electric si este masurat in fJ/Vm. Valorile tipice
pentru acest parametru variaza intre zeci de fJ/Vm si sute de fJ/Vm, cu observatia notabila
ca valorile experimentale sunt de obicei mai mari decat cele teoretice, pe care teoria nu a
reusit sa le explice pana acum. Se crede ca, deoarece efectul VCMA este rezultatul
mecanismelor colective, nu se poate obtine un bun acord intre teorie si experiment. Din punct
de vedere strict dinamic, comutarea magnetizarii cu un puls de tensiune este conditionata de
doua elemente: un camp electric trebuie sa produca efecte notabile asupra anizotropiei
suprafetei, adicd o scadere semnificativa, iar un stimul secundar care genereaza un cuplu,
trebuie sa rastoarne magnetizarea in directia opusa. Pentru a indeplini aceste conditii, au fost
testate mai multe configuratii experimentale, cum ar fi asocierile dintre efectul VCMA si STT
sau SOT (cuplul spin-orbitad).

In capitolul doi am descris in general stadiul curent al VCMA si am incercat o descriere
cronologica a progresului in domeniul anizotropiei magnetice controlate de tensiune. Am
furnizat detaliile legate de acest domeniu, o justificare pentru demersul de a realiza un control
precis al comutdrii cdmpului electric, dar nu am furnizat informatii legate de scopul urmarit
de abordarea noastra. Pentru a oferi mai mult context despre investigatia noastrd, vom explica
in ce masurd am incercat sa raspundem la Intrebarile enuntate anterior. Deoarece originea
anizotropiei magnetice controlate de tensiune nu este atribuita unui singur fenomen si este
adesea in discutie, primul nostru obiectiv a fost intelegerea fenomenelor subiacente. Pornind
de la sisteme simple, mai multe elemente cheie nu pot fi explicate pur si simplu prin efectele
dopajului interfacial. Sa luam de exemplu o heterostructura HM/Fe/MgO, care este supusa
unui camp electric. Depinzand de destratul de metal greu (HM), semnul coeficientului
VCMA si PMA variaza dramatic. Astfel de descoperiri nu au o explicatie bazata pe abordarea
dopajului cu sarcini la suprafatd. Din acest motiv am cuplat calculele analitice si ab initio
pentru a intelege singuri care este originea acestor discrepante experimentale.

Deplasandu-se in sus, cdtre un ,,univers mai mare” de spini, reactia colectiva a
momentelor magnetice de spin ca raspuns la un camp electric, se materializeaza in comutarea
magnetizdrii. Obtinerea controlului asupra acestui proces dinamic inseamnd valorificarea
parametrilor la care este susceptibilda magnetizarea: lungimea actiunii stimulilor si cAmpurile
efective. Nu am gasit 1n literatura un studiu privind dinamica magnetizarii, care sa prezinte
probabilitatea de comutare in paradigma celui mai mic consum de energie. Prin urmare,
contributia noastra la domeniu s-a concretizat intr-o descriere a conditiilor critice (cu consum
minim de energie) in care are loc comutarea magnetizarii controlate prin camp electric. Nu
numai ca ne-am concentrat pe modulatia critica a anizotropiei, dar ne-a interesat s1 campul
in plan minim necesar cu care poate fi realizatd comutarea, iar pe parcurs am descoperit



importanta unei constante mari de amortizare, care este o schimbare de paradigma, in
comparatie cu comutarea prin STT.

3. Rezultatele tezei in raport cu progresele din domeniu
3.1 Abordarea analitica

Deoarece fenomenele fundamentale sunt cel mai clar mai vizibile la nivelul
momentului magnetic de spin, am decis ca acesta ar trebui sa fie punctul nostru de plecare.
La fel ca Barnes et al. [14], in capitolul patru am pornit de la cele mai simple blocuri
constituente. Am analizat Hamiltonienii si am dedus valorile proprii si vectorii proprii pentru
diferite situatii: atunci cand un spin este supus unui camp molecular (Hamiltonianul Stoner),
iar apoi am vorbit pe scurt despre precesia spinului datoratd unui camp electric
(Hamiltonianul Rashba). Totusi, accentul a fost pus pe combinarea celor doua conditii,
intrucat am descris situatia in care un spin supus unui camp molecular este afectat simultan
de un camp electric (mixt Stoner-Rashba Hamiltonian).

. h2k2

H:

o Jomo + ag(o.ky, — oyk;)

Toti acesti pasi au urmarit sa descrie analitic fenomenologia la cel mai elementar nivel
si consecintele reflectate asupra dinamicii. In capitolul patru aritim in detaliu modul in care
mecanismul Rashba contribuie atat la PMA, cat si la modularea cu camp electric a
anizotropiei, printr-un termen dependent de E2.

3.2 Investigatii ab initio

In capitolul cinci, am explorat efectele cimpului electric asupra anizotropiei magnetice
prin metode ab initio, pe o scara de zeci de atomi. Am studiat modul in care PMA, generata
in unele sisteme, raspunde in moduri complet diferite sub actiunea campului electric, in
functie de componenta supercelulelor studiate. Aceste observatii sunt reflectate in semnul
coeficientului VCMA, (3, care descrie reactia anizotropiei la campul electric. Acest coeficient
este definit ca fiind raportul dintre variatia energiei de anizotropie si campul electric:

_ AMAE
 AE

iar valorile sale tipice variaza de la cativa fJ/Vm la zeci sau chiar sute de fJ/Vm. Pentru a
realiza aceste investigatii, am folosit pachetul software Wien2k, in care un camp electric este
aplicat unei supercelule ca un gradient de potential in zig-zag. Am studiat sisteme de forma
HM/FM/MgO, unde HM este fie un metal greu, fie un metal 3d, FM este inlocuit fie de Fe,
fie de Co, iar apoi structura este acoperita de un strat izolator de MgO. Capitolul cinci din
teza discutd intr-o manierd largd modul in care stratul de baza de metal greu influenteaza
semnul coeficientului . Am vazut ca, desi toate sistemele investigate au interfete de top



FM/MgO similare, interfata HM/FM este cea care dicteaza comportamentul VCMA si
valorile PMA. Tabelul de mai jos (Tabelul 3.1) ofera o scurtd descriere a rezultatelor noastre.

Tabelul 3.1 Diferite sisteme HM/FM/MgO , investigate prin metode ab initio

System Eoni (meV) | FEip {crgfcm?:mq]{m?) I a=~"b crystal
V3FebMgO 0.54 0.94 68.44 | 3.02996 | cubic(100)
Au3FebMgO 0.71 1.37 -32.26 | 2.883162 | cubic(100)

AudFebPt1MgO 5.86 11.28 -56.65 | 2.883162 | cubic(100)
Pd3FeiMgO 0.43 0.83 17.3 | 2.883162 | cubic(100)
Pd3Fe5Pt1MgO 5.13 0.87 87.46 | 2.883162 | cubic(100)
Ag3FebMgO 1.35 2.59 - 2.888263 | cubic(100)
MgO-Fe3-MgO 1.91 3.71 - 2.8689 | cubic(100)
Pt3CobMgO-ot-aPt 0.23 0.58 -43.43 | 2.7709 | hexa(111)

Mai mult decat atdt, am observat ca inserand impuritdti de metal greu la interfata
feromagnet/izolator, anizotropia perpendiculara poate fi imbunatatita cu pana la un ordin de
marime.

3.3 Dinamica magnetizarii

Al saselea capitol al tezei este dedicat studiului aprofundat al dinamicii magnetizarii
in cadrul VCMA. Am folosit metoda macrospin pentru a ilustra cum aratd dinamica VCMA,
pentru impulsuri sincronizate de tensiune si cAmp magnetic, la o scara de timp de ordinul
nanosecundelor. Am aflat ca dinamica are caracteristici periodice, dar am identificat o
conditie in care lungimea impulsului nu mai prezinta importantd, deoarece comutarea pare
sa fie independenta de lungimea impulsului. Cand aceasta conditie este indeplinitd, duce la
generarea de benzi orizontale ,,critice” in diagrama de comutare, iar constanta de amortizare
Gilbert imbunatateste timpul de comutare in aceste benzi. Cu aceasta ocazie, subliniem
importanta amortizarii in dinamica VCMA. Daca in comutarea STT se evita valori mari ale
constantei de amortizare pentru a limita densitatile critice de curent, aici amortizarea asigura
un efect benefic. Aratam asadar ca nu este necesara anularea completd a barierei de
anizotropie pentru a obtine un eveniment de comutare, ci doar o fractiune din aceasta. In
acest context, au fost determinate conditiile pentru modularea critici a anizotropiei. In cadrul
aceluiasi capitol, am determinat si conditiile pentru consumul minim de energie care ar trebui
vizat si optimizat la nivel de dispozitiv in aplicatii.
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Figura 3.1 (a) Schita ilustrand sistemul simulat, cu un cdmp de anizotropie orientat de-a lungul directiei ux.
Campul electric este aplicat simultan cu un cAmp magnetic aplicat In plan, pentru un puls de lungime T. (b)
Diagrama de comutare a magnetizarii, pentru Hj, = 0.0324 T si « = 0.01. Probabilitatea de comutare este
corelatd cu timpul de comutare (switching), Tsw. Cu oranj este reprezetat timpul minim necesar pentru ca
magnetizarea sd ajungd in planul xOy pentru o lungimea a pulsului estimatd analitic (t1 + t2). (c) Variatia
proiectiei pe Oz a magnetizarii cu timpul pentru diferite zone ale diagramei de comutare. (d) Dinamica
magnetizarii reprezentata pe sfera de energie normalizatd, pentru diferite conditii de switching, reprezentative
pentru unele zone din diagrama. Figura reprodusa din [7].

3.4 Investigatii experimentale

Deoarece capitolul dedicat investigatiilor ab initio a dezvaluit ca unele sisteme
prezintd PMA precum si modul in care PMA poate fi imbunadtatita printr-o insertie find de
metal greu la interfata FM/MgQO, am decis sa exploram experimental un sistem care ar putea
verifica toate aceste observatii. Am ales sistemul Pt/Co/MgO, cu diferite variatii, asa cum
este prezentat in Tabelul 3.2.

Tabelul 3.2 Compozitia probelor



Sample type Composition and remarks
Si/Si02// Ta(3nm)/Pt(4nm)/Co(1lnm)/Pt(4nm)
Reference sample (R) Symmetric top and bottom Co/Pt interfaces
Sample with PMA, but no VCMA effect expected.
Si/Si02// Ta(3nm) /Pt(4nm)/Co(1lnm)/MgO(1nm)/Ta(2nm)
Sample with PMA , but the Co/MgO interface is expected
to be strongly influenced by an applied electric field, due
to its inherent dipole.
Si/Si02// Ta(3nm)/Pt(4nm)/Co(1lnm)/Pt(1nm)/MgO(1lnm),/Ta(2nm)
Sample expected to manifest a PMA enhancement and an
improved response to the electrie-field application.

Standard sample (S)

Sample with
tailored top interface (T)

Aceste probe au fost apoi supuse mai multor etape de litografie optica, astfel incat sa fie
pregdtite pentru magnetometria de efect Hall anomal. Dispozitivele Hall sunt reprezentate in
Figura 3.2.

(a)

(c)

Current line

(b) |

Figura 3.2 Proba pregatitd pentru mdsurdtori de magnetometrie Hall. Imagine reprodusa din [15] ©2021
IEEE.

Pentru proba de referinta (R) nu s-a observat niciun efect notabil dupa aplicarea campului
electric, deoarece niciun camp electric nu patrunde in structura.

Cu toate acestea, pentru proba de test (T), au fost facute douad observatii majore: o variatie a
campului coercitiv are loc ca raspuns la campul electric aplicat, iar tensiunea Hall scade odata
cu cresterea campului electric aplicat. Am discutat motivele potentiale ale acestor observatii
in profunzime in capitolul sapte al tezei si vom oferi dovada acestor observatii in Figura 3.3.

Pentru a rezuma pe scurt rezultatele noastre, in primul rand, am confirmat experimental
existenta PMA 1in probe, asa cum a fost prezisi de calculele ab initio. In al doilea rand, am
observat o variatie asimetricd a anizotropiei cu campul electric, ceea ce valideaza si predictia
teoretica. Cu toate acestea, discrepanta principala este legata de parametrul VCMA, (3, care
in estimarile teoretice este mult mai mare decat valorile experimentale obtinute. Apoi,
variatia parametrului K; in raport cu campul electric nu respecta curba prezisa teoretic.
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Figura 3.3 (a) Variatia campului coercitiv ca raspuns la aplicarea unui camp electric (b) Interfata superioara a
probei (T). Imagine reprodusa din [15] ©2021 IEEE.

Pentru a aborda discrepantele, trebuie sa stim ca acestea provin atat din motive teoretice, cat
si din motive experimentale, si anume din metode, modele si limitdri tehnice. De exemplu,
in calculele ab 1nitio exista diferite metode de calcul prin care campul electric poate fi aplicat
asupra unei supercelule. In timp ce Wien2k foloseste un potential zig-zag, VASP utilizeazi
sarcini localizate, plasate in vid si, prin urmare, calculele ab initio efectuate pe aceeasi
structura vor genera rezultate diferite. O alta problema este reprezentata de fidelitatea
modelului, deoarece suprastructurile ar putea sa nu reproduca cu acuratete sistemele
experimentale reale. Acest lucru nu se datoreaza lipsei de intelegere a sistemelor
experimentale, ci mai mult din cauza limitarilor instrumentelor teoretice, care nu pot lua in
considerare aspectele micromagnetice, defecte etc. Adesea, trebuie sa combindam
instrumentele si cadrele teoretice s1 sa studiem un sistem la scale diferite pentru a-1 putea
caracteriza in mod corespunzitor. In consecinti, doar la nivel calitativ putem face comparatii
intre rezultatele teoretice si cele experimentale.

4. Concluzii si perspective

>

4.1 Concluzii generale

La inceputul acestei teze, am studiat elementele necunoscute ale temei, am identificat
un set de probleme si provocari, am formulat o lista de Intrebari initiale si am stabilit si
dezvoltat o abordare multi-scala, suficient de complexa pentru a le aborda. Ajunsi la sfarsitul
timpului dedicat acestui proiect de teza, putem face o evaluare criticd a rezultatelor. Am gasit
raspunsuri la o parte semnificativa a intrebarilor noastre initiale. Am raspuns cu succes la
intrebari importante legate de mecanismele fizice complexe care guverneaza originea
anizotropiei magnetice perpendiculare in heterostructurile magnetice ultrasubtiri. Folosind
modele cuantice analitice simple, tehnici ab initio mai sofisticate si modele micromagnetice,
am modelat cu succes efectul campului electric asupra PMA in sisteme cu diverse arhitecturi
si secvente de alternare a elementelor constituente ale structurilor de tip HM/FM/MgO. Am



identificat cu succes problemele critice care guverneaza comutarea precesionald a
magnetizarii sub actiunea unui puls de camp electric. Mai mult, chiar si in contextul complex
al pandemiei, am reusit sa obtinem suficiente rezultate experimentale importante, care
confirma predictiile si asteptarile noastre teoretice legate de controlul anizotropiei cu camp
electric. Totusi, dezvoltarea componentei experimentale nu e niciodatd o sarcina usoara in
spintronica. Scopul final privind caracterizarea magneto-electrica a unui dispozitiv spintronic
implica mai multe etape de fabricatie: elaborarea probelor(heterostructurilor) ca filme subtiri
multistrat cu instrumente de depunere fizica (de exemplu, pulverizare si/sau epitaxie cu
fascicul molecular in conditii de vid ultra-inalt) precum si litografia in mai multe etape. Aceste
etape au fost la randul lor precedate de proiectarea si fabricarea mastilor, caracterizarea
probelor din punct de vedere morfologic, structural, magnetic si magneto-electric. Aceste
activitati sunt adesea complexe, consumatoare de timp si susceptibile la riscuri de
implementare si prin urmare, in cazul nostru au fost afectate semnificativ de contextul
pandemic. In aceste circumstante, centrul de greutate al activititilor noastre a fost mutat
treptat catre modelarea teoretica la diferite scale. Prin urmare, critic, nu putem spune ca am
inchis toate punctele deschise initial.

Intrebirile rimase, precum si celelalte apirute in timpul cercetirii desfisurate in
cadrul tezei, reprezinta perspective interesante ale lucrarii curente. Sa rezumam cateva dintre
ele. In ceea ce priveste modelarea analitici si ab initio, am investigat cu succes aspecte
fenomenologice fundamentale privind PMA si capacitatea de control a acesteia prin camp
electric. Pentru a studia aspectele complexe legate de arhitectura structurilor multistrat, am
proiectat modele speciale de supercelule si am obtinut predictii teoretice interesante si
promitatoare. Cu toate acestea, aceste asteptari teoretice necesita o confirmare experimentala
suplimentara. Este necesara elaborarea unor probe dedicate, de exemplu prin utilizarea
instrumentelor de epitaxie cu jet molecular (Molecular Beam Epitaxy, MBE) disponibile prin
colaborarea de cercetare existenta cu laboratorul dedicat al Institutului Jean-Lamour din
Nancy, Franta. Apoi, aceste heterostructuri de filme subtiri multistrat trebuie modelate in
continuare litografic in dispozitive dedicate, potrivite pentru experimente VCMA statice si
dinamice. Dincolo de experimentele statice (de exemplu, dependenta de campul electric a
anizotropiei) ar fi de mare interes pentru noi sa caracterizam dinamica unor astfel de sisteme
(de exemplu, inversarea magnetizarii in nanojonctiuni modelate) pentru a valida si a rafina
descoperirile noastre teoretice. In ceea ce priveste dinamica magnetizirii, pe baza a ceea ce
am aflat despre extinderea cu amortizarea a ferestrei de probabilitate de comutare, ar fi utila
investigarea In perspectiva a dinamicii magnetizarii in sistemele cu amortizare anizotropa. O
primad presupunere ar fi ca In acest caz, comutarea intr-o directie ar fi mai probabild decat in
cea opusd, dar asta depinde in intregime de peisajul energetic. Acest obiectiv il vedem
interesant din punct de vedere strict fundamental.

In ceea ce priveste potentialele aplicatii, pentru exploatarea eficienti a VCMA, am vizut ci
este crucial sa existe o rata de variatie cat mai mare a anizotropiei cu campul electric, ceea ce
se traduce prin coeficienti (§ sau §) cat mai mari posibil. Pe baza constatarilor si intelegerii
noastre, o modalitate de a realiza acest lucru ar fi sa analizam in detaliu factorii care



contribuie la efectul VCMA si sa 1i imbunatatim pe cei care duc la cresterea 3. Cu siguranta,
un ingredient major ar fi controlul interactiunii spin-orbitd, prin alegerea stratului de baza de
metal greu. Mai mult, contributiile aditive ale interfetelor filmului magnetic la PMA si
VCMA, adesea cu semn opus, deschid o perspectiva interesanta pentru a controla marimea
si semnul PMA si (. Proiectarea si elaborarea de materiale inovatoare si sisteme
multistratificate cu proprietati imbunatatite de spin-orbita este de asteptat sa sporeasca
coeficientul VCMA.. Intr-adevir, Bauer si colaboratorii [16], raporteaza valori de 960 fJ/Vm
51910 fJ/Vm pentru o simpla pulverizare a unei interfete Co/MgO cu ioni Tb3+ si Dy3+. Pe
de alta parte, interesul pentru compusii pe baza de pamanturi rare nu se limiteaza la aplicatii
VCMA. Recent, modularea campului electric al anizotropiei a fost propusa ca strategie pentru
manipularea structurilor chirale solitonice (de exemplu, skyrmioni) [17]. Deoarece nuclearea
si stabilizarea lor depind enorm de interactgiunea Dzyaloshinskii-Moriya (DMI), PMA si de
campul dipolar, comutarea cu camp electric pare a fi un instrument elegant pentru a controla
orientarea nucleului skyrmionului. Referitor la acest subiect, in perioada de implementare a
acestei teze, am efectuat activitati dedicate simularilor cu diagrame de faza skyrmionice si
strategiilor de manipulare a skyrmionilor [18]. Anexa B din teza oferda mai multe detalii.
Dincolo de posibilitatea de a regla PMA, considerdam ca posibilitatea de a controla
interactiunea Dzyaloshinskii-Moriya cu o tensiune va rdamane un subiect major in viitor,
avand in vedere interesul crescut pentru dispozitivele skyrmionice pentru aplicatii clasice,
neuromorfice si cuantice. Mai mult decat atat, datorita proprietatilor lor speciale legate de
spin-orbita, aliajele de pamanturi rare-3d si-au dovedit valoarea in aplicatii ce implica texturi
de spin chirale ultrarapide [17]. Nuclearea skyrmionilor a fost deja evidentiata in materiale
ferimagnetice, cum ar fi filmele subtiri de DyCo3 [19] si in structurile multistrat SmCo5
feromagnetice magnetizate perpendicular [20]. In ceea ce priveste acest subiect, pentru
comparatie, am fabricat si studiat si materiale din Pamanturi Rare, de ex. PrCo; [21], DyFe,
si ErFe, (pentru mai multe detalii, vezi Anexa C a tezei). Aceste tipuri de studii sunt inca in
curs de desfasurare. Pe baza experientei laboratorului nostru cu aliajele de metale
tranzitionale din pamanturi rare pentru efect magnetocaloric, aceste studii iau in considerare
si alt1 candidati, in principal materiale ferimagnetice pe baza de pamanturi rare si metale de
tranzitie (RE-TM).

4.2 Principalele rezultate originale

Dincolo de principalele perspectivele enumerate in sectiunea anterioara a acestui ultim
capitol, noi am dori sa subliniem pe scurt principalele rezultate originale obtinute in timpul
acestei teze.

In primul rand, din modele cuantice simple, intuitive si rezolvabile analitic am
evidentiat principalele mecanisme fizice care guverneaza interactiunea unui spin cu un camp
magnetic si electric. Am subliniat originea fizica a anizotropiei perpendiculare (PMA) si
posibilitatea de a manipula PMA si spinul prin precesia generata cu pulsuri de camp electric.
Aceste rezultate ne-au motivat sa realizam simuldri teoretice dinamice cu ajutorul unor
instrumente atomistice si micromagnetice mai complexe. Pe de alta parte, din perspectiva ab
initio, am facut observatii importante legate de originile anizotropiei, mecanismele intrinseci



ale acesteia (Rashba, depletia/dopajul de sarcind) si comportamentul acesteia fata de un
camp electric aplicat. Inainte de aceasti lucrare, ne-am fi gandit ci avand un metal greu sub
un feromagnet 3d si avand un strat de MgO deasupra (arhitectura spintronica standard pentru
aplicatii spin-orbitronice), am obtine PMA pentru grosimi ale feromagnetului aflate sub o
valoare maximad de prag. Aceastd PMA ar fi rezultatul contributiei cumulate a celor doua
interfete. Cu toate acestea, in acord cu indicatiile preliminare destul de limitate din literatura
existentd, am descoperit ca exista o mare varietate de fenomene care au loc in structuri foarte
asemandtoare si care conduc la comportamente complet opuse atunci cand sistemele sunt
supuse actiunii unui camp electric. Prin urmare, rezultatele noastre teoretice predictive indica
ce tip de sistem si ce arhitecturad ar fi cele mai interesante pentru a fi proiectate si fabricate
pentru aplicatii. O constatare importantd a acestei lucrari este legata de cresterea anizotropiei
si de imbunatatirea capacitatii de modulare a campului electric in sistemele in care a fost
adaugata o insertie fina de platina la interfata feromagnet/izolator. Mai mult, ilustram si
faptul ca o impuritate nemetalica la interfata are un efect negativ opus asupra proprietatilor
PMA si VCMA. Un rezultat teoretic foarte interesant si original, cu potential impact
semnificativ asupra proprietatilor sistemelor si dispozitivelor experimentale reale, este
demonstrarea oscilatiilor PMA cu grosimea stratului feromagnetic pentru filme ultra-subtiri,
atribuita unor gropi cuantice de potential, a caror existenta este puterninc dependenta de
simetria Bloch.

Dincolo de aceste rezultate, poate cea mai importantd realizare a acestel teze este
cuprinsi in capitolul sase. In acest capitol am descris in detaliu baza fizici a dinamicii
magnetizarii in cadrul VCMA. Am ilustrat aici mecanismul precesional de inversare a
magnetizarii in cadrul unui model LLG-macrospin. Astfel demonstram faptul ca nu este
obligatorie anularea completa a barierei de anizotropie care separa doua orientdri opuse ale
magnetizdrii pentru a putea avea o comutare precesionald. Acest rezultat impinge cadrul
VCMA si mai aproape de aplicatii, deoarece demonstreaza in continuare eficienta energetica
imbunatatita. Mai mult, rezultatele noastre ne permit proiectarea unui dispozitiv spintronic
inovator cu trei terminale bazat pe VCMA, In care comutarea precesionald a magnetizarii
poate fi declansata de o densitate de curent electric care curge intr-o pista. Aceasta arhitectura
inovatoare ar putea-o inlocui pe cea utilizatd in mod obisnuit, in care campul precesional
efectiv este indus de un camp magnetic in plan. Dincolo de aceasta proiectare si analiza
fenomenologica, simuldrile noastre micromagnetice au condus la o estimare cantitativa a
caracteristicii pulsului de densitate de curent (intensitate, duratd) necesara comutarii. O alta
constatare importanta a simuldrilor micromagnetice este legata de demonstrarea unui
regim/fereastra de banda critica in care comutarea magnetizarii are loc fara a tine cont de
lungimea pulsului de camp. Acest regim este controlat de o contributie pozitiva a constantei
de amortizare, care largeste fereastra de comutare unde probabilitatea de comutare este de
100%. Rezultatele noastre demonstreaza ca pentru dinamica VCMA, constanta de amortizare
are un efect pozitiv. Aceasta reprezintd o schimbare de paradigma in comparatie cu peisajul
STT, unde amortizarea poate avea efecte daunatoare si creste consumul de energie: stimulul
care genereazd precesia de cdtre STT trebuie sa concureze cu amortizarea intrinseca a
materialului feromagnetic. Dincolo de abordarea LLG-macrospin, am efectuat in continuare



simuldri micromagnetice in nanopilari cu diametru lateral variabil, incluzand atat
contributiile PMA, DMI si cAmpul demagnetizant. In acest cadru mai complex, am aritat ci
DMI pare sda contribuie la comutare, prin inmultirea domeniilor de comutare (benzi).
Comparativ cu modelul macrospin LLG, DMI scade modulatia critica necesara realizarii
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comutdrii si, In mod optimist, eficienta energetica va fi imbunatatita, in mod corespunzator.

Desi nu am realizat atat de mult cat ne-am programat initial, chiar si latura
experimentald a acestei teze a adus niste rezultate satisfacatoare. Am elaborat cu succes
heterostructuri de filme subtiri care demonstreaza PMA, ca filme continue. Apoi, am
proiectat si fabricat cu succes masti de litografie UV, pentru modelarea in mai multe etape a
dispozitivelor spintronice potrivite pentru experimente de magnetometrie de efect Hall
anomal sub camp aplicat. In ciuda problemelor clar identificate, specifice modelarii
litografice, am obtinut cu succes cateva dispozitive spintronice pe care am putut realiza
experimentele VCMA de magneto-transport. In aceste probe, am observat fird ambiguitate
modularea campului electric al anizotropiei si suntem convinsi de fenomenologia
desfasurdrii. Aceste rezultate sunt in acord calitativ bun cu asteptdrile teoretice emise de
modelarea noastra teoretica. Mai mult, In timpul etapelor de modelare micro-litografica, am
identificat o lista completa de probleme si probleme care ar putea impiedica fabricarea
dispozitivelor si altera calitatea proprietatilor acestora, precum si performanta functionala a
VCMA. Pentru a atenua aceste puncte de blocare, am proiectat si fabricat o masca de
litografie UV (a doua generatie) care poate fi utilizata in proiectele viitoare. Pentru a adauga
0 nota personald acestui capitol, as spune ca, pe langa valoarea observatiilor stiintifice, pentru
mine a fost o experienta de Invatare profunda si un exercitiu de adaptare semnificativ,
deoarece limitarile tehnice si contextul pandemic au schimbat de mai multe ori traiectoria
acestel lucrdri. Cu toate acestea, nu as putea sa nu fiu recunoscatore pentru aceasta cale
entropicd, pentru ca altfel am fi ratat analiza multi-scala a acestui fenomen si probabil am fi
dobandit doar cunostinte limitate la analiza experimentald. Ar fi fost foarte frustranta
efectuarea de masuratori cu pulsuri de cAmp electric ale caror lungimi ar fi fost chiar multiplii
pari ai jumatatilor perioadei de precesie. De asemenea, am fi ratat toate cunostintele legate
de originea Rashba a PMA si raspunsul PMA la campul electric si poate ca am fi acceptat
explicatia exclusiva a dopajului de la intefete in absenta unor rezultate contradictorii, precum
cele evidentiate de sistemul X/Fe/MgO descris in capitolul cinci.

Nu in ultimul rdnd, dezvoltarea acester teze demonstreaza clar complexitatea
subiectelor PMA si VCMA si necesitatea unei abordari multi-scald pentru abordarea
problemelor critice. Acest punct de vedere este in acord cu ideea din ce in ce mai acceptata,
in zilele noastre, ca spintronica necesitd o abordare holistica, ludnd in considerare
perspectivele sale de dezvoltare actuale si viitoare. Aceasta ar fi 0 abordare obligatorie pentru
metodologia de cercetare in spintronicd pentru a Indeplini cerintele de integrare in
tehnologiile neuromorfice si cuantice care se dezvolta intr-un ritm rapid.
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