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Resumen

En este trabajo se presenta un estudio de las propiedades
Opticas y magnéticas de capas alternadas de nitruro de alu-
minio (AIN) y Manganeso (Mn), depositadas sobre sustra-
tos de Si(100) y vidrio por magnetrén sputtering r.f. La ca-
racterizacion Optica se realizé utilizando micro-Raman pa-
ra determinar los modos vibracionales A;(TO) E;(TO) y
Es(high) caracteristicos de AIN, y un modo vibracional local
(MVL) de Mn. El comportamiento magnético se analizé por
magnetometria de muestra vibrante (VSM). A partir de las
curvas de histéresis y de la magnetizacién como funcién de
la temperatura con (FC)y sin campo magnético(ZFC), se
determiné que las multicapas de AIN/Mn muestran un po-
sible comportamiento ferromagnético.

Palabras claves: AIN:Mn, Magnetron sputtering rf, micro-Raman,
Magnetometria de muestra vibrante.
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Abstract

In this paper, we present a study of the optical and magnetic
properties of AIN/Mn alternating layers, deposited on glass
and Si (100) substrates by r.f. magnetron sputtering. The
optical characterization was performed using micro-Raman
in order to determine A;(TO) E;(TO) and Eg(high) vibra-
tional modes of AIN, and a local vibrational mode (MVL)
of Mn. The magnetic behavior was analyzed by vibrating
sample magnetometry (VSM). From temperature depen-
dent magnetization at zero field cooling (ZFC) and field
cooling (FC), and hysteresis loop measurements it was de-
terminated that AIN/Mn multilayers show a ferromagnetic
ordering.

Keywords: AIN:Mn, Magnetron Sputtering, micro-Raman, vibra-
ting sample magnetometer.

Introduccién

Los semiconductores magnéticamente diluidos (SMD) son atrac-
tivos por su aplicacion en la espintronica. En la actualidad unos de
los semiconductores mas utilizados para la obtencion de estos mate-
riales son los semiconductores I1I-N dopados con diferentes metales
de transicién Fe, Cr y Mn [I][2][3]. Un caso particular es el AIN,
un semiconductor de alta utilidad por su gran ancho de banda de
6.2 eV [4]. El dopaje con metales de transicién produce un cambio
en la estructura de bandas y una variacién en su ancho de banda y
en su comportamiento magnético [5]. Estudios de las propiedades
magnéticas del AIN/Mn, predicen que la temperatura de Curie se
encuentra por encima de la temperatura ambiente para altas con-
centraciones de Mn, con un posible comportamiento ferromagnético
[6].

En este articulo, presentamos un estudio de multicapas semi-magnéti-
cas de AIN/Mn obtenido por la técnica magnetrén sputtering rf,
incorporando Mn en la matriz de AIN en bajas concentraciones.
Reportamos el posible comportamiento ferromagnético a tempe-
ratura ambiente de AIN/Mn el cual fue determinado a partir de
curvas de magnetizacion en funciéon del campo magnético externo.
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Condiciones de deposicion AIN
blanco Al(2”) Pureza (99,99%)
Substrato Si(100), Vidrio amorfo
Distancia blanco 5
substrato cm
Atmosfera Ar+N,
Presién base 1.2x 10%Torr
Temperatura 3
substrato SAIG
Potencia 150 W
Condiciones de deposicién Mn
blanco Mn (17Pureza (99,99%)
Substrato Si(100), Vidrio amorfo
Distancia blanco g
substrato
Atmosfera Ar
Presién base 1,2 x 104 Torr
Temperatura 100 °C
substrato
Potencia 30 W

TaBLA 1. Condiciones de deposicion de capas de AIN/Mn

Ademas, se identific6 un modo vibracional local de Mn a través
de microscopia Raman, el cual fue comparado con el valor tedrico
calculado a partir del modelo de la masa reducida.

Experimental

Las capas de AIN/Mn se depositaron por magnetrén sputtering
r.f. sobre substratos de vidrio y silicio orientado (100) utilizando
blancos de Al (2 pulg) y Mn (1 pulg) de alta pureza (99.99 %). La
temperatura de deposicion se fijo en 550°C para la capa de AIN y de
100°C para la capa de Mn, respectivamente. La presion de trabajo
se fijo en 5 x 10-2 Torr, tanto para la capa de AIN depositada en una
atmésfera mixta de Ar+N, como para la capa de Mn depositada
en una atmosfera de Ar. Previo a la capa de AIN se deposité una
capa buffer de Al en una atmosfera de Ar por 20 minutos. La tabla
1 muestra las condiciones de deposito de las multicapas.

Las capas AIN/Mn fueron caracterizadas mediante microscopia micro-
Raman, utilizando la linea de un laser de A\ = 478 nm en una confi-
guracién de retrodispersion. El andlisis magnético se realizé en un
equipo comercial de magnetometria de muestra vibrante Quantum
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Design VersaLab Free, con el que se realizaron medidas de magne-
tizacion variando el campo en un rango de -3500 Oe a 3500 Oe a un
paso de 50 Oe a una temperatura de 300 K. También se realizaron
medidas de magnetizacion vs temperatura desde 50 K hasta 300 K

a un campo aplicado de 500 Oe; dichas medidas se realizaron en
modo ZFC (Zero Field Cooling) y FC (Field Cooling).

Resultados

Los espectros Raman de las capas de AIN/Mn depositadas sobre
substratos de Si(100) y vidrio mostrados en la Fig. 1, muestran los
modos caracteristicos A;(TO) E;(TO) y Ey(high), de la fase a-AIN
(wurtzita), y un modo vibracional local de Mn. En estos espec-
tros se observa un corrimiento de 5 cm™! comparado con los valores
reportados, debido probablemente a efectos de esfuerzos por dife-
rencias en los parametros de red de AIN y Mn. Resultados similares
han sido reportados por Moon-Ho Ham [7], en donde la aparicién
del modo LVM se atribuye a la substitucién de dtomos de Mn por
Al en la matriz de AIN.

Este comportamiento indica que no hay una transformacién estruc-
tural del AIN, debido a que en la interface entre las capas de AIN y
Mn se puede incorporar Mn en la red de AIN debido a la presencia
de interfaces no abruptas, o fenémenos de difusién entre las capas.
Las Figs 1 a) y 1 b), muestran los modos vibracionales para las
multicapas depositadas sobre substratos de Si(100) y vidrio. Una
deconvolucién de los espectros Raman utilizando tres Gaussianas
nos permitié identificar los modos vibracionales de AIN y un modo
local de Mn. Los modos vibracionales A;(TO) y Eq(high) corres-
ponde a la fase a-AIN. El modo LVM se localizé en 612 cm™ para
la multicapa crecida en silicio y 608 cm™! para la multicapa crecida
sobre vidrio. Este corrimiento del modo LVM se debe probablemen-
te a la diferencia en la concentraciéon de de Mn en cada una de las
capas. El modo LVM de acuerdo a los reportes corresponde a un
modo vibracional local de Mn, que aparece cuando un atomo de Mn
reemplaza de manera sustitucional a un atomo de Al en la matriz
de AIN, lo cual indica que posiblemente este modo local aparece por
la interaccién de dtomos de Mn con los de Al en la interface debido
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FIGURA 1. Espectro Raman para una capa de AIN/Mn depositada sobre un
substrato de: a) Si (100) y b) vidrio. El recuadro en la parte superior muestra
una deconvolucion en tres Gaussianas del espectro en la region entre 580 y 680
cm-1.

a la difusién de la capa de Mn sobre la capa de AIN, o viceversa,
formando la aleacion AINMn.

Para determinar tedéricamente el modo LVM utilizamos el modelo
de masa reducida. En este caso la frecuencia de vibracién del modo
local (LVM) de Mn se puede determinar a partir de la relacion,

HAIN

WrvM = WAIN 0
LVM

donde wyyn corresponde al modo E{(TO) = 674 cm™ y p es la
masa reducida para AIN y Mn respectivamente, obteniéndose un
valor wryy = 608 cm?

El ensanchamiento (FWHM) observado en el modo vibracional Ey(high)

(Fig.1 b) sobre la multicapa depositada sobre el substrato de vidrio,
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FiGURA 2. Grafica de magnetizacion vs campo a temperatura ambiente para
las capas de AIN/Mn depositadas sobre substratos de Si(100) y vidrio.

se debe probablemente a una mayor imperfeccion de la red crista-
lina, y a tensiones debidas a esfuerzos por desacople del parametro
de red y de tipo térmico. Ademas de una posible variacién en el
tamano del cristal.

Las curvas de magnetizacion para las capas depositadas sobre vi-
drio y Si(100) en funcién de campo realizadas a temperatura de 300
K se muestran en la Fig 2. Se observa un comportamiento ferro-
magnético similar al reportado por Takanobu Sato [§], debido a la
incorporacién de Mn de manera substitucional en la red reempla-
zando a los atomos de Al y que es caracteristico de las aleaciones
semi-magnéticas ITI-N:Mn. A partir de estos resultados se calculé el
momento magnético efectivo a partir de la ecuacién.

fepree = g[S (S+ 1)) g

Donde S es el spin de los iones de Mn 3" y se determiné a partir
de la siguiente relacion

Mg = x.NogSup

teniendo en cuenta que
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F1GURA 3. Curvas ZFC y FC para una capa AIN/Mn depositada sobre Si(100)

tomada en un rango de 60 hasta 100 K, en el recuadro se muestra la diferencia

de las curvas FC-ZFC en funcion de la temperatura en un rango de 60 hasta
240 K.

siendo Ms la magnetizacién de saturacién (emu/g), N ¢ el nimero
de Avogadro, B magnetén de Bohr, x la concentraciéon de Mn (%
atémico) y g el factor de Lande que para el caso del electrén es 2.
Para cada una de las muestras se obtuvieron valores de momen-
tos magnéticos efectivos (fiefse.) de 1.65 uB para el vidrio y 3.19
uB. El valor obtenido para el silicio a temperatura ambiente, que
comparado con el valor tedrico se aleja al valor reportado en la li-
teratura 4 uB. Estos valores son aproximados ya que para este tipo
de muestras es muy dificil determinar con exactitud el valor del
momento magnético efectivo. Ademads se sabe que para bajas con-
centraciones, los electrones del estado 3d del Mn 3" se encuentran
muy alejados lo que ocasiona relaciones de intercambio indirecto
y hacen que el momento magnético efectivo se mucho menor co-
mo sucede para la capa crecida sobre vidrio al compararla con la
depositada sobre Si(100).

La dependencia de la magnetizacion con la temperatura a un cam-
po aplicado de 500 Oe para AIN/Mn, decrece con el aumento de la
temperatura y no se observa transicion alguna, y su comportamien-
to es similar al reportado para peliculas delgadas de AIN dopadas
con Mn donde se menciona que la temperatura de Curie (TC) se
encuentra por encima de temperatura ambiente [4]. La forma cénca-
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va de las curvas es comun en este tipo de semiconductores cuando
son dopados con metales de transicion V, Cr o Mn o denominados
DMS[9], Ademas la alta coincidencia de las curvas podria indicar
un valor pequeno del momento magnético efectivo de las muestras
comparado con el valor teérico de 4uB [10], Los resultados obte-
nidos son similares a los reportados por X.L.Chen[l1], donde se
atribuye dicho comportamiento a la presencia de ferromagnetismo
a temperatura ambiente ya que la magnetizacién es diferente de
cero, y no a un cambio de transicion ferromagnético paramagnéti-
co aparente por el cambio fuerte de pendiente en la curva, lo que
es consistente con la posible aparicién de la Tc por encima de la
temperatura ambiente.

Para la multicapa crecida sobre silicio se observa un comportamien-
to similar en la curva realizada ZFC, aunque se podria pensar que
para mayores concentraciones de manganeso substitucional en la
red, deberia aparecer alguna transicion de fase. De igual manera no
se observa ningiin comportamiento diferente en la curva de magne-
tizacién en funcion del campo realizada a temperatura ambiente,
tal como lo muestra la figura 3.

Conclusiones

Se depositaron capas de AIN/Mn por medio de la técnica mag-
netrén sputtering rf, logrando la incorporacién de Mn en la ma-
triz de AIN, probablemente por difusién de la capa de Mn sobre
la de AIN. Se determiné el modo vibracional local (LVM) del Mn
caracteristico de la aleacion, asi como la evidencia de un posible
comportamiento ferromagnético de las multicapas a temperatura
ambiente.
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