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Resumo

Bicamadas de NiFe/FeMn e tricamadas NiFe/FeMn/NiFe foram preparadas no
Magnetron Sputtering do CBPF. Para caracterizacdo dos filmes foram utilizadas as
seguintes técnicas: reflectividade, difracdo de raios-X, microscopia de forca atdomica,
magnetometria (SQUID), espectroscopia Mdssbauer por elétrons de conversao, ressonancia
ferromagnética e dicroismo circular magnético por absor¢cdo de raios-X. Dentre os
substratos ¢ camadas semente utilizadas (Si<100>/WTi/NiFe, Si<l11>, Si<100>/Cu,
Si<100>/Ag), o melhor crescimento da fase y-cfc (cubica de face centrada) do FeMn ¢
obtido com a configuracdo Si<100>/WTi/NiFe. Medidas de microscopia de forca atomica e
reflectividade revelam que as oscilagdes da rugosidade com grande comprimento de onda,
introduzidas pela deposicdo da camada de NiFe, exercem grande influéncia sobre o efeito
acumulativo da rugosidade nas bicamadas NiFe/FeMn. Entretanto, verifica-se que a
deposicao da segunda camada de NiFe interrompe o processo acumulativo da rugosidade na
tricamada NiFe/FeMn/NiFe, provavelmente devido a uma forte interdifusdo atomica
ocorrida na interface FeMn/NiFe (superior). Resultados de magnetometria demostram que
o ciclo de histerese da tricamada NiFe/FeMn/NiFe ¢ assimétrico. Isto ¢ devido ao fato das
camadas inferior e superior de NiFe possuirem espessuras diferentes. Com o intuito de
investigar a influéncia da rugosidade e da configura¢do de spins interfaciais, tricamadas
NiFe/FeMn/NiFe foram depositadas em diferentes pressdes de argonio. A mudanga da
pressao de argénio de 2 para 10 mTorr faz aumentar consideravelmente a rugosidade e/ou a
interdifusdo atomica nas interfaces NiFe/FeMn. O campo de exchange bias (Hep) mostra
um comportamento inversamente proporcional a rugosidade da interface, enquanto que o
campo coercitivo (H¢) tem um comportamento oposto. Medidas de ressonancia
ferromagnética apresentam duas fases magnéticas com magnetizagdes bem proximas,
correspondentes as camadas inferior e superior de NiFe. Os valores de Hep, obtidos estdao de
acordo com os resultados de magnetometria. Um aumento na largura de linha dos espectros
de ressonancia ferromagnética é observado para as amostras preparadas a 5 ¢ 10 mTorr,
indicando que o aumento da pressao de argdnio, durante a deposigdo, favorece a formagao
de camadas magnéticas menos homogéneas, devido a interdifusdo atdmica e desordem

estrutural. A combina¢do dos resultados de reflectividade e ressonancia ferromagnética



mostra que a rugosidade e a interdifusdo atomica da interface superior ¢ bem maior do que
a da interface inferior. Dos resultados de Mdssbauer, obtém-se que as interfaces das
tricamadas sdo formadas por 3 fases da liga NiFeMn: a) antiferromagnética, paramagnética
e ferromagnética. A fase ferromagnética tende a ser formada perto da camada de NiFe, a
fase paramagnética ocupa regides centrais da interface, enquanto a fase antiferromagnética
esta proxima do FeMn. Os spins da camada ferromagnética da interface das tricamadas,
preparadas em uma pressdo de 5 e 10 mTorr de argénio, possuem momentos
perpendiculares ao plano do filme. A combinacdo dos resultados de ressonadncia
ferromagnética e espectroscopia Mdssbauer indica que a “rugosidade magnética” é maior
do que a rugosidade média quadratica (englobando desordens quimicas e estruturais), e €
mais pronunciada na interface superior. As interfaces NiFe/FeMn superiores das 3 amostras
possuem momentos de spin bem reduzidos; esta diminuicdo ¢ devida a um aumento da
razdo interface/volume. O aparecimento de dicroismo no Mn indica a presenca de spins de
Mn nao-compensados e reversiveis. Dependendo da estrutura local dos spins desta liga, os
spins do Mn podem formar acoplamentos ferromagnéticos ou antiferromagnéticos com os
atomos de Fe e/ou Ni. Para altas rugosidades, pode-se comprovar que os spins do Mn
presentes na liga NiFeMn possuem orientagdes perpendiculares ao plano do filme. Um
resfriamento com campo de 5 T gerou EB positivas e negativas nas interfaces NiFe/FeMn.
O dicroismo se mostrou como uma ferramenta importante para investigar a configuracao de

spins interfaciais de camadas com baixa rugosidade.
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Abstract

Magnetic and structural studies were done in NiFe/FeMn and NiFe/FeMn/NiFe
multilayers. For almost all samples the unidirectional anisotropy was induced with an
applied magnetic field during the deposition. Several measurements, like reflectivity, x-ray
diffraction, atomic force microscopy, SQUID magnetization, conversion electron
Mossbauer spectroscopy, ferromagnetic resonance and X-ray magnetic circular dichroism,
were performed to characterize the samples. Among all the systems studied, the
Si<100>/WTi/NiFe buffer layer were chosen as the best one to stabilize the y-fcc (face
centered cubic) phase of FeMn. Reflectivity and atomic force microscopy measurements
inform the roughness oscilations with long wavelengths are introduced by the deposition of
the NiFe layer and they exert a strong influence on the roughness cumulative effect that
occur in the NiFe/FeMn bilayers. However, the deposition of the second NiFe layer to form
the NiFe/FeMn/NiFe trilayer structure blocks the roughness cumulative process, probably
due to the strong interdiffusion that accurs at the up FeMn/NiFe interface. The histeresis
loops of the trilayers are very asymmetrical due to different layer thickness for up and
down NiFe layers. Trilayers were prepared at different argon gas pressure to change the
interfacial roughness. The exchange bias field (Hep) is inversely proportional to the
NiFe/FeMn interfacial roughness, while the coercivity field (H¢) runs in the opposite way.
Two magnetic phases with near magnetizations values are distinguished by ferromagnetic
resonance results. These two phases are related to up and down NiFe layer. The Hgyp
obtained by ferromagnetic resonance and magnetometry measurements are very similar.
The ferromagnetic resonance line broadens for samples prepared at higher argon pressures.
For this reason it can be conclude that the trilayers prepared at higher pressures are more
inhomogeneous due to atomic diffusion and structural disorder at the interface. Reflectivity
and ferromagnetic resonance results inform the up NiFe/FeMn interface roughness is bigger
than the down interface roughness. From Mdssbauer spectroscopy results, it can be
proposed an interface composed by three phases of NiFeMn alloys: a) antiferromagnetic, b)
paramagnetic and c) ferromagnetic. Extra planar spins were observed at the interfaces of
samples prepared at higher pressures. Ferromagnetic resonance and Mdssbauer results

show the “magnetic roughness” is bigger than the root mean square roughness obtained by
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reflectivity which includes structural and chemical desorders. The “magnetic roughness” is
more pronunciated in the up NiFe/FeMn interface. It could be proved, by magnetic circular
dichroism measurements of up interface, the spin moments are shorter than the spin
moments of bulk Fe and Ni due to an increasement of the interface/volume ratio. A Mn
dichroism can be seen due to the existence of non-compensated and reversible Mn spins.
Depending on the local spin configuration, antiferromagnetic and/or ferromagnetic
coupling between Mn and Fe and/or Ni are observed. For higher roughness, perpendicular
orientation of Mn spins can be observed. Field cooling, from 400 K to 300 K, at 5 T,
produces positive and negative exchange bias at the trilayer prepared without a magnetic
applied field during the deposition. The dichroism seems to be a very good technique to

investigate the interfacial spin configuration with low roughness.
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Capitulo 1

Introducao

O efeito de exchange bias (EB) [1-8], descoberto em 1956 por Meiklejohn ¢ Bean
[1] em sistemas de nanoparticulas de Co com superficies oxidadas, ¢ caracterizado,
principalmente, por um desvio no ciclo de histerese ao longo do eixo do campo magnético
(H). Meiklejohn e Bean [1-3] reportaram que o efeito de EB surge de uma anisotropia
unidirecional gerada pela intera¢ao entre os spins do cobalto, que ¢ ferromagnético (FM), e
os spins da superficie oxidada (CoO), que ¢ antiferromagnética (AFM), quando as
particulas sdo resfriadas desde uma temperatura T<T¢, até uma temperatura T<Tk,
considerando Tc>Ty (T € a temperatura de Néel do AFM e T¢ € a temperatura de Curie
do FM). Esta descoberta deu origem a uma série de aplicagdes tecnologicas, como por
exemplo, cabecas leitoras e dispositivos spintronicos. Uma descricdo mais detalhada do
fendmeno ¢ dada no capitulo 2.

Além da observa¢do do fendmeno de EB em nanoparticulas, a EB ¢ também
encontrada em outros tipos de sistemas com interfaces FM-AFM, tais como: materiais
inomogéneos[1, 2, 8], filmes FM em monocristais AFM e filmes finos em forma de
multicamadas [9-13]. Para o caso de filmes finos em forma de multicamadas, a anisotropia
unidirecional também pode ser obtida depositando as camadas FM e AFM com um campo
magnético aplicado. Neste trabalho ¢ focalizado o efeito de EB em multicamadas de filmes
finos.

EB ¢ considerado um efeito onde os estados magnéticos interfaciais controlam as
principais propriedades magnéticas do sistema [4]. Devido a sua natureza, o campo de
exchange bias (Hep), associado a interagdo de EB, depende fortemente da configuragdo de
spins interfaciais. A determinacdo da configuracdo de spins exata na interface continua
sendo um problema basico para esclarecer o efeito de EB. Além disto, ¢ usual supor que a
configuragdo de spins da parte interna da camada (bulk) continua preservada. Por este
motivo, do ponto de vista basico, existe uma necessidade de investigar mais a estrutura

interfacial de spins destes materiais para um melhor controle do efeito de EB em aplicagdes
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tecnologicas. Alguns modelos e resultados experimentais, envolvendo a configuragdo de
spins interfaciais em sistemas com EB, sdo apresentados no capitulo 2.

Outro ponto que ndo esté claro ¢ o efeito de rugosidade na EB de filmes finos. Em
muitos sistemas com EB, a magnitude do He, decresce com o aumento da rugosidade [14-
16], enquanto outros aparentam ser menos sensiveis a rugosidade [17] ou apresentam
comportamento oposto [18]. De uma forma geral, estas regides rugosas podem produzir
diversos efeitos sobre as propriedades magnéticas bésicas do sistema FM/AFM. Por
exemplo, a rugosidade pode modificar a orientacdo de spins, em determinadas regides da
interface, de forma que o nimero total de aprisionamento de spin (o spin esta preso pela
anisotropia unidirecional e ndo pode girar por agao da magnetizagdo) em uma determinada
direcdo seja reduzido, e conseqiientemente, exista uma redu¢do na magnitude do Hep [14].
Entretanto, esta explicacdo ndo ¢ valida para sistemas com superficies compensadas,
porque a superficie continua compensada independentemente da rugosidade. Um real
entendimento da configuracdo de spins interfaciais pode auxiliar a elucidar este problema.
Outra propriedade magnética que pode ser influenciada ¢ o campo coercitivo (Hc), ja que
alteracdes na rugosidade interfacial tendem a modificar os defeitos e a desordem estrutural
proxima a interface, e conseqiientemente, a barreira de potencial interfacial.

O objetivo desta tese ¢ estudar a influéncia da rugosidade sobre o He, de bicamadas
NiFe/FeMn e tricamadas NiFe/FeMn/NiFe preparadas por sputtering. Através deste estudo,
pretende-se entender quais sdo as caracteristicas e as propriedades estruturais da
rugosidade, bem como o seu efeito sobre as propriedades magnéticas e a configuracao de
spins interfaciais destas multicamadas.

Escolheu-se a multicamada Nig;Fej9/FesoMnsg, dentre outros sistemas de filmes
finos magnéticos, porque este sistema foi intensamente estudado nas ultimas décadas, ja
que apresenta altos efeitos de EB (Hep) € baixos H¢, podendo ser utilizada como sensor
magnético. A liga NigFejg, também chamada permalloy, ¢ vastamente utilizada em
dispositivos sensores, formados por multicamadas de filmes finos, porque possui alta
permeabilidade magnética (10° puN/A?), baixa coercividade (~1 Oe), baixa anisotropia
magnetocristalina (dependente do método de preparacdo e pos-tratamentos térmicos),
magnetoestric¢do proxima de zero e uma magnetoresisténcia anisotropica significante (5

%) [19-22]. A composi¢ao FesoMnsg, por sua vez, favorece uma maior estabilidade da fase
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y-cfc (cubica de face centrada) antiferromagnética e tem apresentado resultados
promissores em sistemas de EB [23-26]. Para uma simplifica¢do de notacdo, neste trabalho
de tese, as ligas Nig;Fe 9 e FesoMnsy sdo denominadas: NiFe e FeMn, respectivamente.

Aqui sdao destacados alguns pontos importantes relacionados ao problema que ¢
tratado nesta tese; maiores informacdes sobre o sistema NiFe/FeMn sdo dadas no capitulo
2. Alguns autores demonstraram que a magnitude do Hep, neste sistema, depende de varios
fatores, tais como: as espessuras da camada FM e da camada AFM, a configuracio
interfacial dos spins, a rugosidade, a textura cristalografica, o tamanho de grdo, entre
outros. Por exemplo, foi reportado na literatura que a camada semente (buffer layer)
influencia o grau de cristalinidade dos filmes, e conseqiientemente modifica o valor de Hgy,
[23-26]. Além disto, a influéncia destes fatores no valor do He, pode depender fortemente
dos métodos de preparacao. Por exemplo, Liu e colaboradores [27] mostraram que o efeito
da rugosidade no efeito de EB do sistema NiFe/FeMn depende do método de preparagao.

Tratamentos térmicos, pos-preparacao, também podem gerar efeitos ambiguos sobre
o Hep do sistema NiFe/FeMn, podendo promover aumento [28, 29] ou decréscimo do Hey
[30]. Isto pode ser explicado pelo fato do tratamento térmico geralmente promover a
estabilizacao da fase y do FeMn, aumentando o efeito de EB em multicamadas NiFe/FeMn.
Entretanto, o tratamento térmico também pode produzir o aumento da graduagdo
composicional, através da difusdo atomica entre os elementos da interface, e até a formacao
de uma terceira camada que poderia aumentar ou diminuir o efeito de EB, dependendo de
que forma e como a graduagdo composicional influencia na EB destas multicamadas. Neste
trabalho de tese nao sdo aplicados tratamentos térmicos nas amostras, com o objetivo de
evitar a difusdo atdmica pds-preparacdo e uma possivel alteracdo da rugosidade por
relaxagdo da estrutura. O objetivo € estudar as multicamadas como preparadas e nao
adicionar outro processo (tratamento térmico) que possa influenciar as propriedades
interfaciais.

Os filmes foram preparados no Laboratorio de Magnetron Sputtering do CBPF,
onde diferentes rugosidades foram inseridas nos filmes através da varia¢do da pressdao de
argdnio.

A andlise estrutural das amostras foi realizada utilizando as técnicas de microscopia

de forca atomica (MFA), difracdo de raios-X e reflectividade. Das medidas de MFA e
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reflectividade foram extraidos os valores de rugosidade, bem como algumas de suas
propriedades. A analise magnética foi feita utilizando as técnicas: Magnetometria (SQUID),
ressonancia ferromagnética (RFM), dicroismo circular magnético por absorc¢ao de raios-X
(DCMX) e a espectroscopia Mdssbauer por elétrons de conversdo (EMEC). Das medidas
de magnetometria ¢ RFM pode-se estimar a magnitude do He,. As medidas de RFM
também dao informagoes sobre a anisotropia e fases magnéticas presentes nas amostras. As
técnicas experimentais sofisticadas de DCMX e EMEC foram utilizadas para estudar a
configuracdo de spins interfaciais em camadas internas e interfaces de nossas

multicamadas.
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Capitulo 2
Aspectos Teoricos

2.1 - Exchange Bias
2.1.1 — Modelo Intuitivo

Uma descri¢do ilustrativa, baseada no modelo de Meiklejohn e Bean [1-3], foi
descrita por Nogués e Schuller [5] para uma bicamada de filmes finos compostas de
materiais FM/AFM. Neste modelo supde-se uma bicamada FM-AFM de filmes finos
crescida sem campo magnético aplicado. Supondo que a temperatura do sistema ¢
Tn<T<T¢, quando aplica-se um campo magnético externo, os spins do FM alinham-se com
0 campo, enquanto os spins da camada AFM ficam desorientados, pois estdo no estado
paramagnético (Fig. 2.1a). Resfriando o sistema, com campo magnético aplicado, através
da temperatura T<Tn, os spins da camada AFM proximos a interface se alinham
paralelamente aos spins da camada FM (Fig 2.1b). Esta ndo ¢ a unica configuragao possivel
(ver-se-a outras adiante), mas para uma explicacao ilustrativa é conveniente utiliza-la. Em
principio, os spins da camada AFM estdo configurados de uma forma que a magnetizagao
liquida total ¢ zero. Quando o campo magnético ¢ revertido os spins da camada FM tendem
a girar, enquanto os da camada AFM mantém-se ancorados devido a forte anisotropia da
camada AFM, que ¢ bem maior do que a da camada FM. Assim, os spins interfaciais da
camada AFM exercem um torque sobre os spins da camada FM, tentando manté-los na
posicdo original (fig. 2.1¢). Aumentando-se ainda mais a magnitude do campo magnético
no sentido reverso ao do resfriamento, consegue-se vencer o torque exercido pelos spins
interfaciais da camada AFM e os spins da camada FM giram até ser obtida a situacao de
saturagdo (fig 2.1d). Aumentando-se, agora, o campo magnético no mesmo sentido do
campo durante o resfriamento, os spins da camada FM giram, coerentemente, mesmo antes
de haver a reversdao do campo magnético, pois agora os spins do AFM exercem um torque
no mesmo sentido do campo aplicado (fig. 2.1e).

Assim, o sistema funciona como se houvesse um campo de bias (Hep) interno que
gera um desvio no ciclo de histerese (EB). Para a maioria dos sistemas magnéticos que
possuem EB, o centro do ciclo de histerese desloca-se para campos negativos, onde

conforme o modelo intuitivo, descrito acima, os spins interfaciais da camada FM e da
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camada AFM acoplam-se ferromagneticamente. Entretanto, alguns sistemas como as
bicamadas FeF,/Fe e MnF,/Fe, quando resfriadas desde temperaturas T<T¢ até
temperaturas T<Ty, em altos campos magnéticos externos (da ordem de 5 T), apresentam o
fendmeno EB positivo, onde o acoplamento entre a camada FM e a camada AFM ¢
antiferromagnético e o centro do ciclo de histerese desloca-se para campos positivos. Para o
caso de resfriamento em baixos campos, estes sistemas também apresentam EB negativa

[11-13].
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Fig.2.1 — Diagrama esquematico da configuracdo de spins correlacionado ao ciclo de
histerese de uma bicamada FM-AFM [5].

Nos sistemas de EB a temperatura critica na qual o efeito de EB se extingue ¢
chamada temperatura de bloqueio (Tg), sendo Tg<Tx.

Antes de abordar alguns dos modelos tedricos existentes esclarecer-se-a alguns
termos comumente utilizados na literatura para descrever a configuracdo de spins do

material FM e do material AFM.
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No carater volumétrico, a camada AFM possui uma estrutura de spins totalmente
compensada, ou seja, a magnetizacao global da camada AFM ¢ nula (efeitos de superficie
sdo desprezados). No entanto, no caso de uma configuracdo interfacial colinear, ou seja,
onde os spins interfaciais da camada FM e da camada AFM estdo alinhados sobre uma
mesma reta, destacam-se dois termos muito utilizados na literatura: estrutura interfacial
compensada (magnetizacdo nula da contribuicdo interfacial da camada AFM) ou nao-

compensada (magnetizagdo ndo nula da contribuicdo interfacial da camada AFM) (figura

2.2).

Nao-compensada Compensada
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Fig. 2.2 — Diagrama esquematico das configuracdes interfaciais colineares de spin
compensadas e ndo-compensadas em bicamadas FM-AFM [31].

Os spins interfaciais da camada FM e da camada AFM podem ainda formar
configuragdes nao-colineares, conforme exemplos abaixo [31] (figura 2.3). Neste caso
particular, os spins (dominios) da camada AFM estao perpendiculares aos spins da camada
FM. E relevante dizer que a ndo-colinearidade pode gerar angulos desde 0° até 180° entre

os dominios FM e AFM.
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Fig. 2.3 — Diagrama esquematico apresentando dois exemplos de configura¢des nao-
colineares (angulo de 90°) em bicamadas FM-AFM [31].

Muitas outras configuragdes sdo possiveis, por exemplo, pode haver formacao de
paredes de dominios no FM e no AFM, spin-flop dos spins interfaciais do AFM, entre
outros. Algumas destas possiveis configuracdes serdo apresentadas na descricdo dos

modelos tedricos mais relevantes.
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Outro conceito importante ¢ a idéia de spins FM pinned (travados) e unpinned
(destravados) pela anisotropia da camada AFM, pois somente os spins que se encontram
travados participam do mecanismo que gera o efeito de EB. Nas camadas AFM, ainda
pode-se dividir os spins interfaciais entre reversiveis e irreversiveis, frente a acdo da
magnetizacdo, ou seja, alguns spins da camada AFM podem reverter sua magnetizacao

junto com os spins do FM, enquanto outros continuam congelados.

2.1.2 — Modelo de Meiklejohn e Bean

O primeiro modelo para descrever o efeito de EB foi proposto por Meiklejohn e
Bean (figura 2.1) [1-3]. Eles supuseram uma rotacdo coerente para a magnetizacdo do
material FM e do material AFM e definiram a energia por unidade de area interfacial (E)

como sendo:

Equagdo 2.1

.2
+ K apmtapm sin“ () = Jppgy apm cos(B—a)
onde H ¢ o campo magnético aplicado, Mgy ¢ a magnetizagdo de saturacao do FM, tpy €
tarm sdo as espessuras do FM e do AFM, respectivamente, Kgv € Kapm s30 as anisotropias

volumétricas do FM e do AFM , Jewarm € a constante de troca interfacial, o ¢ o angulo

entre M ., € Kuey > B € oanguloentre M, e K, e0¢oanguloentre He Ky, .

Considerando:

Kewtem << Kaemtarm Equagdo 2.2

e minimizando a energia com respeito a a e B, o Hep pode ser escrito como:

‘] FM / AFM
= Equagdo 2.3
eb 2
a"Meytey
Um outro importante resultado ¢ que a condigao:
Koaemtaen = Jem/apm Equagdo 2.4

deve ser atendida para que haja o efeito de EB [1], caso contrario os spins do AFM girariam
junto com os do FM.
Assumindo que:

Jem = Jemsaem 2 Jaem Equagéo 2.5
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o valor obtido para He, € algumas ordens de grandeza maior do que os resultados
experimentais, usualmente encontrados na literatura [32]. Devido a esta discrepancia,
diferentes aproximagdes da equacdo de energia sdo usadas para modelar os ciclos de

histerese. Alguns destes modelos desenvolvidos sdo brevemente discutidos a seguir.

2.1.3 - Modelo de Néel
O modelo formulado por Néel [33], dez anos apds a descoberta da EB, considera
um material AFM com anisotropia fraca e com estrutura interfacial de spins ndo

compensada que se acopla ferromagneticamente com a camada interfacial do FM. Desta
forma, a magnetizacao H da camada i, do AFM ou do FM, ¢é uniforme dentro da camada e
paralela a interface. Considerando o pardmetro de rede a = 1 como unidade de

comprimento, a condi¢do para m, estar em equilibrio ¢é:

JS? [sin%(&i+1

—-0)+ Sin%(eil —-6)]-2Ksiné, =0 Equagdo 2.6

| PR — : - N ~
onde Eei ¢ o angulo entre m; e o eixo de facil magnetizagdo, ¢ J ¢ K sdo os mesmos

parametros definidos na equacao 2.1.
Na aproximagao continua temos:

d?

di’

JS?

—4Ksind =0 Equagao 2.7

Resolvendo a equagdo para valores especificos de J e K, Néel foi capaz de obter um
perfil da magnetizacdo para as diversas camadas do FM ou do AFM. Entretanto, a
aproximacdo continua desta equagdo requer uma espessura minima dos materiais FM e
AFM para ser valida. Por exemplo, a espessura minima no caso do Fe ¢ de 100 nm. Assim,
apesar do modelo de Néel ser bem relevante, sua aplicagdo ¢ limitada pelas espessuras das
camadas FM e/ou AFM e, portanto, torna-se invidvel para a maioria dos sistemas utilizados

hoje em dia.
2.1.4 - Modelo de Malozemoff

Em 1987, Malozemoff [34, 35] propds um modelo baseado em interfaces FM/AFM

com uma dada rugosidade, de forma que estruturas interfaciais de spins compensadas e nao
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compensadas pudessem ser formadas (figura 2.4). A idéia ¢ fundamentada em uma
interface rugosa gerando um campo magnético randomico que age nos spins interfaciais,

produzindo a anisotropia unidirecional, responsavel pelo efeito da EB.

——> —> —> ——> —> —>
FM ———* —>— FM ——*——
—>—> — > —>—> >
—r ] —— — ]
«— | —>—> — — —> &
 — — — — — — —> —
— —> —>—> — > — —> —
— — — — — > — —> —
(a) (b)

Fig. 2.4 — Esquematizacdo de possiveis configuracdes de spins na interface rugosa
(simulada por degraus) de uma bicamada FM-AFM com estruturas compensadas (a) e ndo
compensadas (b). A linha azul marca o limite entre o material FM e AFM. As interagdes
magnéticas frustradas estdo indicadas pela letra “X”.

A camada AFM ¢ formada por uma estrutura de multidominios (com paredes de
dominio perpendiculares ao plano do filme) de tamanho determinado pela competi¢do das
anisotropias de troca e uniaxial. O tamanho dos dominios ajusta a escala para calcular a

média do campo magnético randomico. Assim, a expressao desenvolvida por Malozemoff

para o campo de EB é:

= 22 J s K pew Equagdo 2.8

M gy tey a

Heb

onde a ¢ o parametro de rede, considerando uma rede ctbica simples e z ¢ um niimero da
unidade. Os demais termos possuem a mesma notagdo da equacao 2.1.

Este modelo prevé um valor para He, compativel com resultados experimentais,
mas depende fortemente de uma concentragao de defeitos na interface, o que nem sempre ¢

encontrado nos experimentos.

2.1.5 - Modelo de Mauri

Logo apo6s a proposta de Malozemoft, Mauri e colaboradores [36, 37] sugeriram um
modelo alternativo (figura 2.5) que considerava: 1) um filme FM ultrafino sobre um
substrato AFM infinitamente espesso com anisotropia uniaxial na dire¢do z; 2) uma

interface FM/AFM de espessura € perfeitamente lisa onde os spins do substrato AFM e da
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camada FM se acoplam FM e 3) a espessura do FM, designada por t, ¢ muito menor que a
largura da parede de dominio da camada FM. Assim, pode-se assumir que 0s spins na
camada FM estdo todos na mesma dire¢do formando um angulo  com o eixo z. Os spins
interfaciais do substrato AFM fazem um angulo a com o eixo z. Se o # 0, uma parede de
dominio se forma dentro do substrato AFM. De forma que, a energia total magnética desta
interface ¢:
8:2m(l—cosa)+A12 / €[1—cos(a —PB)]+ .
Equagdo 2.9
+ KFMtcos2 B+ HMt(l —cosp)
onde o primeiro termo ¢ a energia de formacdo da parede de dominio dentro do AFM,
sendo A=Japm/a, onde a ¢ o parametro de rede do AFM e Japm € a constante de troca
dentro do AFM, o segundo termo ¢ a energia de troca, sendo Ay a constante de stiffness da
interface, o terceiro termo ¢ a energia anisotropica no FM e o quarto termo ¢ a energia
magnetostatica.
Minimizando a energia na equagao 2.9, Mauri e colaboradores encontraram uma

expressdo para o valor de Hep:

tH,, =—{(A,/¢)/M] para A,/&2vAK <<1 .
Equagdo 2.10
tH, = 2(WAK /M) para A,/e2vAK >>1
que fornece valores razoaveis de Hep, j& que um limite superior para a energia de troca ¢
imposto pela formagao da parede de dominio no AFM. Uma das limita¢des deste modelo ¢

que a energia anisotropica Kar deve ser bem pequena, caso contrdrio, torna-se

energeticamente favoravel a formagao de paredes de dominios no FM.

Z
FM

qiala%1% % |

TV

AFM i

Fig. 2.5 — Figura esquematica do modelo de Mauri e colaboradores, que apresenta um filme
FM ultrafino sobre um substrato AFM, mostrando uma unica subrede do AFM. O AFM
possui anisotropia uniaxial ao longo do eixo z, o campo magnético ¢ aplicado na direcdo —z
e o acoplamento de troca, através da interface com espessura g, € positivo [36, 37].
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2.1.6 - Modelo de Koon

Este modelo surgiu para explicar o efeito de EB em filmes finos com interfaces
FM/AFM compensadas, utilizando um calculo micromagnético [38]. O principal resultado
esta baseado no modelo de Heisenberg, no qual o estado fundamental ¢ aquele que descreve
um acoplamento perpendicular entre os momentos da camada FM e o eixo de facil
magnetizacdo da camada AFM (figura 2.6). Além disto, Koon também mostrou que os
momentos magnéticos na interface da camada AFM exibem canting (rotagao no plano); um
efeito da minimizagdo de energia. Em outras palavras, pode-se dizer que os spins
interfaciais da camada AFM giram no plano, formando uma parede de dominio na camada
AFM, de forma que os spins extra-interfaciais da camada AFM se acoplam
perpendicularmente ao campo aplicado durante o resfriamento com campo.

Apesar de descrever bem a estrutura micromagnética interfacial, este modelo ndo
consegue explicar a producao do efeito da EB, j& que a existéncia de uma interface AFM
rotacionada ndo ¢ suficiente para gerar o EB, ou seja, produzir uma anisotropia

unidirecional.

—

v\
AFM

FM

Fig. 2.6 — Ilustragdo da configuracdo de spins nas camadas FM e AFM, onde os spins
interfaciais do AFM apresentam canting [38].

Durante os ultimos anos, outros modelos foram desenvolvidos, no entanto, a
maioria deles ¢ um aperfeicoamento ou uma combinacdo dos modelos aqui descritos [39-
44].

Cabe aqui uma discussdo, sobre uma possivel aplicagdo, dos modelos descritos, nas

multicamadas NiFe/FeMn, que sdo os objetos de estudo desta tese.
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Conforme discutido anteriormente, o modelo de Meiklejohn e Bean [1-3] prevé
valores de Hgp, superestimados (cerca de 100 vezes). Por exemplo, para o caso da amostra
Si<100>/WTi(10nm)/NiFe(5nm)/FeMn(10nm)/WTi(10nm) desta tese, se for utilizada a
constante de troca J do NiFe, que ¢ aproximadamente 5 x 107" erg (valor tipico de ligas de
Fe), o valor do He, calculado (~ 1 x 10° Oe) ¢é cerca de 500 vezes maior do que o valor
experimental (~ 200 Oe). Desta forma, a utilizagdo deste modelo para prever nossos
resultados experimentais ¢ inviavel.

O Modelo de Néel [33] também nao se aplica, ja que as espessuras das camadas das
nossas amostras sao muito menores do que a espessura limite (100 nm) estabelecida para
aplicacdo do modelo.

Mauri e colaboradores [37] comprovaram experimentalmente a eficacia de seu
modelo, utilizando a condi¢do A>1 e valores de Aar € Kar proximos do valor de bulk do
NiFe (Aar= 2 x 10 erg/cm e Kap= 1,6 x 10* erg/cm’) para sistemas, onde a espessura do
FeMn ¢ maior do que a sua largura da parede de dominio estimada (aproximadamente 0,35
um). Entretanto, como em nossas multicamadas, a camada mais espessa de FeMn ¢ de 20
nm, se for utilizada a mesma condi¢gdo (A>1), para estimar o He, da multicamada
Si<100>/WTi(10nm)/NiFe(5nm)/FeMn(10nm)/WTi(10nm), o valor de H,, encontrado
(917 Oe) ¢ quase 5 vezes maior do que o valor experimental (200 Oe). Além disto, o
modelo possui a limitagdo de so tratar de interfaces perfeitas e ndo-compensadas, € ndo leva
em consideragdo a influéncia de efeitos interfaciais, tais como: a rugosidade e formacao de
defeitos na rede cristalina. Os autores também propuseram, em outro trabalho [36], um
método para obter o valor da constante de anisotropia Kar € o valor de Aj,/e no sistema
NiFe/FeMn, utilizando o valor da espessura critica da camada AFM (t,;) (em torno de 5
nm), o valor do Hep, na espessura critica e a espessura da camada FM (tg). Os valores de
Kar e Aqz/e, estimados para o sistema Si/Ta/NiFe/FeMn, foram, respectivamente, 1,35 x
10° erg/em’ ¢ 0,07 erg/cm’. Assim para este caso, em que A<l (~ 0,18), o modelo torna-se
similar ao proposto por Meiklejohn e Bean [1-3], onde o termo J/a’ ¢ substituido por Aja/e
e valores compativeis de Hep podem ser obtidos. Entretanto, analisando-se o caso mais
minuciosamente, pode-se constatar que devido ao modelo tratar de interfaces lisas e
perfeitas, o termo € deve possuir um valor proximo do parametro de rede do NiFe e do

FeMn. Utilizando esta aproximag¢ao, o modelo torna-se idéntico ao modelo de Meiklejohn e
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Bean [1-3], inclusive com as mesmas limitagdes, pois, para a obtengdo de valores de Hey
compativeis com os resultados experimentais, uma constante de troca J, mais de 500 vezes
menor do que a constante de troca do bulk do NiFe, deve ser utilizada. Além disto, se o
modelo fosse aplicado as nossas multicamadas, os valores aproximados de Kar, A12/e € A
encontrados seriam, respectivamente: 6,7 x 10° erg/cm3, 3x 107 erg/crn2 e 0,3. Utilizando
estes parametros, para uma amostra com 5 nm de NiFe e 10 nm de FeMn, o valor de Hgp ¢
de aproximadamente 4 Oe, o que ¢é cerca de 50 vezes menor do que o valor experimental
encontrado (~200 Oe). A composi¢ao destes resultados indica que o modelo ndo ¢é eficaz
para prever os resultados de nossas amostras.

O modelo que melhor descreve os resultados desta tese ¢ 0 modelo de Malozemoff
[34,35], pois considera as imperfei¢des da interface e o efeito da rugosidade. A constante z,
da classe das unidades, serve como um parametro que da informag¢ao do nimero de spins
do AFM nao-compensados que efetivamente participam do efeito de EB. Se esta constante
¢ baixa, entdo a desordem ¢ tal que poucos sdo os spins ndo-compensados e travados da
interface. Por outro lado, se z é proximo de 10, entdo mais spins ndo-compensados
participam do efeito de EB e conseqiientemente o valor de Hep aumenta. Entretanto, como ¢é
muito dificil prever qual ¢ a configuragcdo da interface de uma amostra, o parametro z s
pode ser obtido posteriormente a medida, de forma que apesar do modelo ser compativel,
ndo ¢ capaz de prever os resultados experimentais desta tese.

Todos os modelos, aqui descritos, falham no que consta a previsdo dos dados
experimentais, possuem suas limitacdes e ndo consideram os detalhes da configuracdo de
spins interfaciais do FeMn (fortemente dependente da textura), que sdo de suma
importancia, pois influenciam fortemente o efeito de EB, como ¢ discutido na secdo

seguinte.

2.2 — Configuracio de spins interfaciais e sua influéncia sobre o efeito de EB em
sistemas FM/AFM

Com base nos modelos desenvolvidos durante os ultimos anos, alguns trabalhos
envolvendo a configuragdo interfacial de spins foram relatados na literatura ¢ merecem ser

discutidos, pois esclarecem varios pontos durante a discussao dos resultados deste trabalho.
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Takano ¢ colaboradores [4] mostraram, através de medidas de remanéncia térmica
(resfriamentos com campo magnético aplicado (FC) e sem campo magnético aplicado
(ZFC)), que somente os spins ndo-compensados da interface das multicamadas NiFe/CoO
participam do mecanismo que gera a EB. Usando o modelo de Heisenberg, os autores [4]
previram que apenas 1 % dos spins interfaciais sdo nao-compensados nesta multicamada, e
que seu numero ¢ inversamente proporcional ao tamanho de grao interfacial do AFM.
Geshev e colaboradores [45] mostram, através de medidas de RFM, que em uma
distribui¢do de graos cristalograficos estaveis e instadveis, somente os graos estaveis (os de
menor tamanho) contribuem para o efeito de EB nas multicamadas NiFe/NiO. Neste
trabalho, os autores apresentam uma descri¢do distinta, das geralmente apresentadas na
literatura, onde sé existe uma interagdo de troca forte para os graos pequenos da camada
AFM e neste caso ha um forte acoplamento interfacial. Os graos AFM de maior tamanho
possuem forte anisotropia magneto-cristalina, a qual supera a interagdo de troca interfacial,
de forma que, os graos maiores comportam-se como se estivessem desacoplados dos spins
da camada FM.

A andlise por DCMX, conjugada a outras técnicas experimentais, da contribuigdes
importantes ao estudo interfacial em sistemas nanoestruturados. Ohldag e colaboradores
[46] conseguiram extrair a porcentagem de spins ndo-compensados travados na
multicamada Co/IrMn que, para um campo aplicado durante a deposi¢ao de 570 Oe, inclui
4 % dos spins interfaciais de 1 monocamada. Com este resultado, fazendo uma
consideracdo de que somente os spins ndo-compensados travados da camada AFM,
contribuem para o efeito de EB, uma previsao para o Hep das multicamadas foi feita pelos
autores, usando o modelo proposto por Meiklejohn e Bean [1-3].

Ning Cheng e colaboradores [47] ndo observaram nenhum momento induzido no
Mn e no Ni nas multicamadas NiMn/FeMo. No entanto, um momento reduzido para o Fe
foi encontrado. Eles atribuiram esta redu¢do no momento de spin a uma possivel ordem
AFM para as 4 primeiras monocamadas de Fe, devido a rugosidade interfacial. Antel e
colaboradores [48, 49] investigaram a configura¢do de spin interfacial das multicamadas
PtMn/Co e FeMn/Co. Uma fracdo de atomos de Mn com estruturas de spin ndo-
compensadas foi encontrada para a multicamada PtMn/Co, enquanto nenhuma fragdo foi

encontrada para a multicamada FeMn/Co. Segundo os autores [48], o resultado referente a
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multicamada PtMn/Co indica que a obtengcdo de sinal de dicroismo para spins ndo-
compensados da camada AFM ¢ proveniente de apenas uma pequena porcentagem de 1
monocamada. Logo se uma grande por¢do da camada AFM estiver contribuindo para a
absor¢do, o sinal de dicroismo fica mascarado; como ¢ constatado também em nossos
resultados.

Reunindo os resultados relatados até aqui, podemos dizer que a configuragao de
spins pode ser influenciada por varios fatores interfaciais, tais como: rugosidade, defeitos
estruturais, distribuicdo e tamanho de grdos cristalograficos na interface, momentos
induzidos, anisotropias magnéticas, momentos FM reduzidos, entre outros. Mesmo que
estes fatores estejam relacionados a efeitos interfaciais, varias previsdes e explicacoes
podem ser dadas, dependendo da abordagem escolhida.

Outro ponto que merece ser discutido ¢ a influéncia da porcdo volumétrica das
camadas AFM nas propriedades magnéticas interfaciais de camadas FM crescidas sobre
camadas AFM. Em filmes ultrafinos de Co sobre LaFeQOs, crescidos sem campo magnético
aplicado e sem posterior resfriamento com campo, Nolting e colaboradores [5S0] mostraram
que o alinhamento ferromagnético dos spins ¢ determinado, dominio por dominio, pela
dire¢do de spins da camada AFM. Os autores supuseram que o alinhamento dos dominios
de Co, que exibem um eixo de facil magnetizagdo no plano, deve ser causado pelo
acoplamento com spins nao-compensados na superficie da camada AFM com uma
componente no plano paralela a projecdo no plano dos eixos do material AFM. O
acoplamento de troca na interface FM/AFM também causou uma EB local nos dominios de
Co individuais, apesar da EB macroscopica global ser nula. Comportamento similar foi
encontrado para camadas finas de Co crescidas sobre FeMn [51-53], onde foi mostrado que
ao acoplar uma camada de Co a uma camada de FeMn, os eixos de facil magnetizacdo da
amostra passam da direcdo <110> para a direcdo <100>, definida pela a¢do da anisotropia
gerada pela camada AFM, através do travamento dos spins da camada FM. Assim, o
conhecimento prévio da estrutura de spins da camada AFM ¢ imprescindivel para um real

entendimento de sistemas onde camadas FM sdo crescidas sobre camadas AFM.

33



2.3 — Antiferromagnetismo da fase y-FesoMns

A diferenca nas propriedades magnéticas de a-Fe (ccc — ctibica de corpo centrado) e
y-Fe (cfc) ¢ muito importante para entender o magnetismo dos metais de transi¢do e suas
ligas. Em contraste com o o-Fe, as propriedades magnéticas do y-Fe, que apresenta uma
ordem magnética a baixas temperaturas [54], ainda ndo sdo bem entendidas. Atualmente,
investigacdes detalhadas de ligas y-FeMn (cfc) antiferromagnéticas sdo realizadas, visto
que o aparecimento do efeito de EB nas bicamadas NiFe/FeMn estd diretamente
relacionado com a formacao da fase y-FeMn [10, 30, 55]. Especificamente, a composicao
FesoMns tem sido amplamente utilizada, pois favorece uma maior estabilidade da fase y e
tem apresentado resultados promissores em sistemas de EB. No caso da utilizacdo de
camadas finas (~10 nm), valores consideraveis de Hep (~ 200 Oe) ¢ baixas coercividades
sdo obtidos. Além disto, sua deposicdo ndo depende de processos reativos, como no caso do
NiO e do CoO.

Em seu estado volumétrico (bulk), a fase y-FesoMnsy apresenta-se como uma liga
INVAR, ou seja, um material com expansdo térmica praticamente nula. Por ser
antiferromagnética, a fase y-FesoMnsy pode ainda ser chamada liga anti-INVAR [56].
Entretanto, a liga FesoMns, sofre uma transi¢ao estrutural martensitica (transi¢cao da fase y
para a €) em baixas temperaturas (= 80 K) e apresenta uma magnetostriccdo espontanea
(Uso) de 0.5 x 10 [56]. Para o caso de filmes finos, porém, a fase a-FesoMnsg (ccc) pode
ser observada em amostras produzidas por sputtering com espessuras de FeMn (tpemn) em
torno de poucas centenas de A [32], mesmo utilizando camadas semente de fases cfc, como
o NiFe ou o Cu.

Aqui s3ao descritas algumas propriedades magnéticas e hiperfinas da liga
antiferromagnética y-FesoMnsy, que nos auxiliardo na analise de EMEC dos nossos
resultados. A temperatura de transi¢do antiferromagnética-paramagnética da fase y-
FesoMnsg, conhecida como temperatura de Neel (Tn) € de 519 K [57]. Em campos efetivos
até 5,74 T, o processo de resfriamento com campo nao produz mudanga significativa na
susceptibilidade das amostras (mudanca de estrutura magnética) [56]. Para amostras
preparadas no forno a arco voltaico, obtém-se um valor de campo magnético hiperfino

(Hne) de (3,7 £ 0,3) T, extraido da largura de linha a meia altura dos espectros Mossbauer
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[57]. Para uma liga com composi¢do proxima a da fase y-FesoMnsg (com 47,79% de Mn), o
espectro Mdossbauer tomado a temperatura ambiente foi ajustado com uma distribui¢ao de
campos magnéticos hiperfinos, com picos em 1,3 T; 2,9 T; 3,5 T; e 4,2 T [58]. Nao foram
encontrados valores tabelados reportados na literatura para o deslocamento isomérico da
fase y-FesoMns), sendo apenas apresentado valores para impurezas de Fe em matriz de Mn
[59, 60]. Para o caso de filmes preparados por sputtering, o espectro Mdssbauer da fase y-
FesoMnso apresentou uma distribuicdo de campos magnéticos hiperfinos com um pico em
torno de (3,9 £ 0,3) T, similar ao resultado obtido pela liga preparada por forno a arco
voltaico [61]. Para a fase a-Feso)Mnsg, o espectro Mossbauer, a temperatura ambiente,
apresentou uma distribuicdo de campo magnético hiperfino com pico por volta de 6 T e o
deslocamento isomérico levemente mais negativo do que o da fase y-FesoMnso [62, 63].
Quanto a configurag¢do de spins, a Gnica estrutura ctibica compativel com a difragao
de neutrons apresenta cada spin da célula unitdria apontando para uma diferente direcio
<111>, fazendo um éangulo de 6 = arccos(m ) com os planos da célula [54], conforme

fig. 2.7.

Figura 2.7 — Célula unitéria apresentando a configuragdo de spins mais favoravel (modelo
<111>), segundo a minimizag¢do da energia na liga FesoMns, [54].

E levado em conta que na estrutura de spins do y-FesoMnsy os atomos de Fe e Mn
ndo ocupam um sitio preferencial, possuindo uma ocupacao aleatoria, segundo o modelo de
spins <111> descrito por Umebayashi e Ishikawa [54]. Os atomos ocupam as posigdes

(0,0,0), (1/2,1/2,0), (0,1/2,1/2) e (1/2,0,1/2) e tém momentos direcionados para o centro do
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tetraedro definido por estas posi¢cdes atdmicas, isto ¢ ao longo das dire¢des <111>. Os
momentos magnéticos obtidos por espalhamento de neutrons difuso valem ppe~1,0 pp e
Uvn=1,2 pp [64].

A figura 2.8 mostra que terminando um cristal volumétrico ao longo dos planos
(111), (110) e (001) configuracdes de spin superficiais totalmente diferentes sdo obtidas.
Para o caso de filmes finos monocristalinos, isto se traduz por uma textura cristalogréfica.

No plano (111), os momentos estdo direcionados + 19,5° ¢ + 90° fora do plano,
formando uma estrutura planar de spin completamente compensada. No plano (001), os
momentos estdo a + 35,3° fora do plano, apontando ao longo das diregdes <110> ¢ <-110>
no plano, também formando uma estrutura planar de spin completamente compensada.
Para os planos (110), deve-se distinguir duas diferentes camadas: uma com os momentos no
plano e outra com os momentos + 54,7° fora do plano, ao contrario dos outros planos a
estrutura planar de spins € ndo-compensada [32, 65].

Resultados em bicamadas NigoFeyo/FesoMnsy monocristalinas crescidas por
Molecular Beam Epitaxy (MBE) mostram que amostras com textura: 1) <111> tém o maior
Hep; 2) <110> tém o menor Hep, € uma alta anisotropia planar e 3) <001> o Hep, € 0 campo
coercitivo (H¢) dependentes da diregdo do campo magnético aplicado durante a deposicao
[32, 65]. Este ultimo resultado refor¢ca o modelo de spin <111>, onde a rugosidade pode
produzir interfaces nao-compensadas em todas as direcdoes [34, 35]. Em amostras
policristalinas, como as produzidas por sputtering, a superficie da fase FesoMnsy pode
apresentar uma distribuicdo de graos cristalograficos com textura nas 3 diferentes diregdes.
Isto seria uma possivel explicagdo de diferentes valores de Hep para amostras preparadas
por diferentes métodos. Além disto, tem sido demonstrado na literatura que amostras
produzidas por sputtering sobre substrato de Si(100)/Ta/NigoFe,o/Cu apresentam valores de
He, maiores do que nas amostras crescidas por MBE [32]. Este fato ¢ explicado pela
diferenca entre as interfaces formadas pelos dois métodos, sendo bem definidas por MBE,
enquanto o sputtering favorece a interdifusdo atomica [28], o que até certo ponto pode
causar o aumento de spins AFM nao-compensados.

Célculos envolvendo magnetismo nao-colinear apresentaram diferentes valores de

momentos para diferentes modelos de estruturas posicionando os atomos de Fe nas faces.
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Os valores referentes a estrutura mais favoravel <111> obtidos por diferentes autores sao

apresentados na tabela 2.1 [66].
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Figura 2.8 — Estrutura de spins no modelo <111> para diferentes orientacdes em estrutura
cubicas [32, 65].
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Tabela 2.1 — Momento magnético do Fe e do Mn para o modelo de spin <111>, onde os
atomos de Fe ocupam os sitios da face [67, 68].

Autores mre (M) | My (UB)
Fujii e colaboradores [67] 1,34 1,91
Spisak e Hafner [68] 1,65 1,85

2.4 — Exchange Bias nas multicamadas NiFe/FeMn
Depois do estudo da configuragdo de spins do FeMn e algumas de suas
propriedades, sdo mostrados alguns resultados, reportados na literatura, das multicamadas

NiFe/FeMn, incluindo algumas de suas caracteristicas.

2.4.1 — Bicamadas
2.4.1.1 - Espessura do NiFe (txirc)

Para o caso em que a camada de FeMn foi crescida sobre a camada de NiFe, Tsang
e colaboradores [69] comprovaram que o Hep, apresentou um comportamento inversamente
proporcional A tnire, para variacdes entre 100 A e 10000 A. Entretanto, flutuagdes nos
valores do He, em funcdo da tire foram constatadas, por Ritchie e colaboradores [70], para
camadas finas (< 10 nm) da liga NiFe, devido a instabilidades estruturais da fase y do
FeMn.

Para sistemas em que a camada de NiFe foi crescida sobre a camada de FeMn, Kim
e colaboradores [26] e Sang e colaboradores [71] verificaram que o He, possui 0 mesmo
comportamento inversamente proporcional com tnire € que 0 H¢ varia com tNiFe'1’7. Este
comportamento permaneceu estdvel até espessuras maiores ou iguais a 30 A de NiFe. Para
espessuras menores, complicagdes experimentais podem ocorrer devido a sensibilidade dos
equipamentos de magnetometria.

Para que fosse possivel utilizar baixissimos valores de tnijre, Sun e colaboradores
[72] procederam com a repeticdo das bicamadas gerando o sistema FeMn/[NiFe/FeMn];s,
que resultou em valores de Hey, altos (3000 Oe em 4,2 K) [72].

De posse destes resultados, dentro de uma aproximagao, pode-se dizer que o Hep € 0
Hc sdo proporcionais a 1/tnire € a 1/(tNiFe)2, respectivamente, quando hé estabilidade da

fase y-FeMn e quando a quantidade de NiFe ¢ suficiente para assegurar a extragdo de uma
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boa medida de magnetometria. Outros resultados sobre a influéncia do tnjre €m bicamadas

podem ser encontrados nas referéncias [73-76].

2.4.1.2- — Espessura do FeMn (tgevn)

Para variagdes de tpevin desde 70 A até 5000 A, Tsang e colaboradores [69]
observaram um maximo efeito de EB para tpevn = 100 A. Para tpevin > 100 A, um
decréscimo no valor do Hep, foi observado, devido a uma transformacao da fase y-FeMn
(cfc) para a fase o-FeMn (ccc) ao afastar-se da interface buffer/FeMn. Sang e
colaboradores [77] obtiveram uma constante de proporcionalidade para este decréscimo e
determinaram que o Hep, varia com (tFeMn)'O’3 para 30 A <tpemn < 300 A, em temperaturas de
80 e 300 K. E bom salientar que para amostras nio submetidas a um resfriamento com
campo magnético aplicado, o valor do He, foi aproximadamente constante para 100 A
<tpemn< 300 A [25, 77].

Para amostras produzidas por sputtering, Mauri e colaboradores [36] e Allegranza e
colaboradores [25] comprovaram que existe uma espessura de FeMn critica (tc, ~ 50 A),
abaixo da qual o He, possui valores nulos. Para amostras produzidas por MBE, Choi e
colaboradores [78] encontraram uma espessura critica da camada AFM de 20 A.

Com base nos resultados da literatura, pode-se prever que, de um modo geral, o
valor de Hep, é maximo para tgewn ~ 100 A e é nulo para tpevn<tcr. Resultados adicionais

sobre a influéncia da tremn €m bicamadas podem ser encontrados na literatura [79-81].

2.4.1.3 — Estrutura cristalina

Quanto a estrutura cristalina resultados extraidos da literatura comprovam que a
existéncia da fase y-cfc do FeMn ¢ primordial para a producdo do efeito de EB. Chouck
[30] mostrou que o valor do He, depende fortemente da quantidade da fase y-FeMn
presente na amostra. Seus resultados revelaram que mesmo uma pequena quantidade de
fase y localizada na regido da interface pode gerar um grande efeito de EB e que esta
quantidade de fase y formada na interface das bicamadas NiFe/FeMn depende
consideravelmente da seqiiéncia de deposi¢do.

Através de medidas de microscopia eletronica de transmissdo (MET), Hwang e

colaboradores [10] mostraram que a fase metaestavel y-FeMn pode ser estabilizada quando
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depositada sobre em um substrato policristalino de NiFe através de um crescimento
epitaxial. A tensdo associada com a interface € isolada para cada grao cristalino e parece ser
bem acomodada pelo crescimento coerente entre as redes do FeMn e do NiFe. O
crescimento epitaxial da fase y-FeMn parece ser devido a dois mecanismos: tensdo e
rotagdo epitaxial. Este tipo de crescimento ¢ geralmente encontrado em monocristais,
entretanto, epitaxia rotacional pode ser encontrada em uma estrutura policristalina com

cristalitos, cujos didmetros estdo em torno de centenas de angstrons (A) [10].

2.4.1.4 — Camada semente (buffer) e textura cristalografica

Chouck [30] observou que a inser¢cdo do Ta como camada semente (buffer) para o
crescimento de bicamadas NiFe/FeMn favorece a formacao de filmes com rugosidade baixa
e tamanhos de grao pequenos, aumentando o valor do Hey,.

A inser¢do do buffer de Cu também tem sido estudada. Li e colaboradores [82]
estudaram a dependéncia do acoplamento de troca em fungdo de tc, nas amostras Si/Cu-
cunha/FeMn/NiFe, a temperatura ambiente. Os resultados revelaram que o He, aumenta
linearmente com tcy até tey=300 A, enquanto o H¢ e a Tg aumentam com tc, até tc,= 150
A, onde ocorre a saturagio.

Nishioka e colaboradores [83] wverificaram que para a configuracdo
vidro/Cu/NiFe/FeMn/Ta, aumentando-se a espessura da camada de Cu até 315 A, o
tamanho médio de grio passou de 18 A para 50 A e a Tg passou de 330 K para 430 K.

Comparagdes entre diferentes buffers também podem ser encontrados na literatura.
Li e colaboradores [84] verificaram que as amostras Ta/Cu/NiFe/FeMn apresentaram um
Hep, menor do que a amostra Ta/NiFe/FeMn. Medidas de espectroscopia fotoelétrica de
raios-X (XPS) esclareceram que o decréscimo no Hep,, com a insercao do Cu, ¢ devido a
uma segrega¢do do Cu na interface NiFe/FeMn [84]. Posteriormente, Jiang e colaboradores
[85] e Yu e colaboradores [86, 87] observaram que a insercdo de Bi na interface Cu/NiFe ¢
eficiente para conter a segregacao do Cu, gerando um aumento no valor do Hep,. Miyamoto
e colaboradores [88] investigaram a influéncia do buffer de Cu ou de NiFe nas valvulas de
spin FeMn/NiFe/Cu/NiFe, crescidas através da técnica de ion beam sputtering. A amostra
com buffer de NiFe apresentou um crescimento texturizado <111> ¢ um valor maior de

Hep. O bombardeamento de ions de Ar durante a deposi¢ao do buffer de NiFe, através de
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uma tensdo de bias de 160 V aplicada no substrato de Si, promoveu um crescimento de
graos da fase cfc-FeMn com textura <111>. Ritchie e colaboradores [70] prepararam o
sistema Ta/Al/buffer/FeMn/NiFe/Al,O3/NiFe/Al/Ta, onde a camada de buffer (NiFe e
NiFe/Cu) foi variada. Eles observaram uma diminui¢do da Hep, para buffers de NiFe muito
finos e um alto valor de Hep (325 Oe) para buffers com espessuras maiores. Para o caso do
NiFe/Cu (buffer) ndo houveram flutuagdes consideraveis e o Hep aumentou com o
crescimento da espessura do buffer.

A inser¢ao de um buffer pode gerar ou alterar a estrutura e textura cristalografica de
um filme, podendo até gerar o efeito de EB por inducdo de tensdo cristalografica. Por
exemplo, Lai e colaboradores [89] observaram que os filmes de
AL O3;/Mo(110)/NiFe/NiFeMn apresentaram um crescimento epitaxial na direcdo <I111>, e
que devido a discordancia do pardmetro de rede do Mo(110) com o NiFe, um Hg, foi
induzido na interface NiFe/NiFeMn através da tensdo gerada na camada de NiFe. Esta
anisotropia de troca gerada pela tensdo cristalografica resultou em ciclos de histerese com
duas regides duplamente deslocadas. Devido a proximidade entre os parametros de rede do
NiFeMn e do FeMn, o valor de H,, encontrado ¢ comparavel a aquele para amostras que
possuem o FeMn como AFM.

Conforme discutido na secdo 2.3, a presenga da textura <l111> da fase y-cfc nas
bicamadas NiFe/FeMn tende a maximizar o valor de He, [32]. Portanto, a utilizagdo de
buffers que favoregam o crescimento desta textura é recomendavel, quando se quer otimizar
o valor de Hep. Segundo os resultados reportados na literatura, os buffers mais eficientes
para gerar a textura cristalografica <111> na camada de NiFe sdo os de Ta e de Cu [30, 82,
84], enquanto que os buffers de Cu e de NiFe tendem a estabilizar a textura <111> do
FeMn [70, 88]. Curiosamente existe um trabalho da literatura, onde Park e colaboradores
[90] ndo encontraram nenhuma relacdo entre o valor do He, € a textura cristalografica
(obtida por DRX e MET) das valvulas de spin NiFe/Cu/NiFe/FeMn depositadas sob um
campo magnético externo de 300 Oe. Neste estudo, foram obtidos os valores de He, para
valvulas de spin com texturas <111>, <200> e <220>. Os autores sugerem uma
dependéncia inversa do He, com a rugosidade superficial das amostras [90].

Outros resultados relevantes podem ser encontrados nas referéncias [23, 24, 26, 55 ¢

91].
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2.4.1.5 — Camada protetora (capping)

Em alguns casos, a camada protetora (capping layer) também pode influenciar nas
propriedades estruturais e magnéticas dos filmes. Chen e colaboradores [29] reportaram que
a inser¢do de uma camada protetora (Au, Rh, Pt, Cr, Cu, etc.) na multicamada NiFe/FeMn,
seguida de um tratamento térmico a uma temperatura de 240 °C, pode produzir um aumento
no valor de Hep, de até 2 vezes. Foi observado que o He, permaneceu quase constante para
amostras com uma cobertura de Ta ou Ta/M/Ta. Entretanto, o He, aumentou
significativamente quando um material como o Au foi colocado em contato direto com o
FeMn. A espectroscopia Auger mostrou uma interdifusao significante entre Au e Mn. O
aumento do He, foi atribuido a alteragdo da interface NiFe/FeMn através da interdifusao

atOmica.

2.4.1.6 — Rugosidade
O efeito da rugosidade interfacial mostrou comportamentos diferentes, dependendo
da técnica, das condi¢des empregadas na deposi¢do e do buffer. Esta discussdo foi

detalhada no capitulo 1.

2.4.1.7 — Tensao mecianica

Linville e colaboradores [92] investigaram o efeito da tensdo mecanica em valvulas
de spin preparadas por ion beam sputtering, onde o FeMn ou o NiMn foram utilizados
como material AFM. O eixo de facil magnetizacdo foi induzido através de um tratamento
térmico a 250 °C, durante 10 horas, sob campo magnético, seguido de resfriamento com
campo. Tensdes compressivas e extensivas foram efetuadas na direcao dos eixos de facil e
de dificil magnetizagdo, onde ficou comprovado que as amostras com FeMn sdo mais

suscetiveis a tensdao do que as com NiMn.

2.4.1.8 — Dominios magnéticos

Nitenko e colaboradores [93] investigaram a formacao de paredes de dominios magnéticos
¢ a dindmica de reversdo da magnetizagdo nas bicamadas NiFe/FeMn, onde a camada de
NiFe foi depositada em forma de cunha. Eles verificaram que as estruturas de dominios da

fase NiFe possuem direcdo perpendicular a direcdo da cunha [93]. A reversdo da
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magnetizacdo de um estado de saturacdo magnética iniciou-se na extremidade mais espessa
da cunha, onde a energia de troca ¢ minima e a energia magnetostatica ¢ maxima. Este
dominio reverso foi separado do dominio original por uma parede de dominios
macroscopica, onde a variagdo angular da orientagdo dos spins foi de 180°. A parede de
dominio propagou-se em dire¢do a extremidade fina da cunha, onde a energia de troca ¢
maxima € a energia magnetostatica ¢ minima. A assimetria que foi observada no
movimento das paredes de dominio ¢ incompativel com uma estrutura de spins AFM
estaticos e indica a presenga de uma parede de dominios dindmica na camada AFM,
apresentando um efeito de troca espiral (exchange spring) [93]. A presenca das paredes de
dominios no AFM indicou que mais um termo, que represente a energia da parede de
dominio, deve ser adicionado a energia do sistema.

Lu e colaboradores [94] elaboraram um modelo tedrico que utiliza simulagdes com
a equagao de transporte de Boltzmann para ajustar os resultados experimentais, obtidos por
efeito Hall planar, das bicamadas NiFe/FeMn. Através deste modelo, eles extrairam os
valores do campo de anisotropia uniaxial efetivo (Hkefr), 0 campo de anisotropia
unidirecional efetivo (Hya) € a energia da parede de dominio no AFM (Hy), que possuem
valores similares para medidas reversiveis ou irreversiveis. Todavia, a energia da parede de
dominio do AFM ¢é muito maior que a anisotropia unidirecional interfacial [94].

Varios outros resultados sobre diversos tipos de anisotropia, modelos de reversao da
magnetizacdo, exemplos de rotagdo magnética, temperatura de bloqueio (Tg), efeitos da
irradiag@o de ions, dopagens, controle por laser pulsado e efeito training (efeito da repeti¢ao
da medida) podem ser encontrados nas referéncias [28, 76, 79, 88, 95 - 112] e nao sdo

discutidos, pois ndo estdo diretamente relacionados a este trabalho de tese.

2.4.2 — Tricamadas

Para o caso das tricamadas, existem poucos resultados reportados na literatura,
entao esta se¢do nao serd dividida em tépicos.

Sankaranarayanan e colaboradores [113, 114] investigaram as tricamadas
NiFe/FeMn/NiFe depositadas por sputtering e verificaram que as amostras apresentam
textura <111> e que o efeito de EB oriundo da interface inferior (150 Oe) ¢ maior do que o

da superior (80 Oe). Os autores ndo atribuiram esta discrepancia, entre os Hep da camada
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superior ¢ inferior, a rugosidade, e sim a uma possivel formagdo de dominios FM na
camada superior. O Hgp, foi inversamente proporcional a tire € desapareceu para tpemn < 50
A. Este comportamento com a espessura da camada de NiFe e de FeMn é bem similar ao
encontrado para as bicamadas.

Entretanto, como agora existem duas camadas de NiFe, pode existir um
acoplamento de troca entre as duas camadas magnéticas, via a camada de FeMn. Além
disto, a camada de NiFe superior deve ser muito mais susceptivel a altera¢des na camada
AFM, como, por exemplo, variagdo de tamanhos de grao, tensdo, formac¢ao de dominios,
etc. Por exemplo, Kenneth e colaboradores [115] constataram que, variando-se a espessura
da fase y-FeMn desde 40 A até 400 A, existe uma relagio entre a anisotropia de troca e a
estrutura da fase y-FeMn no sistema vidro/NiFe/FeMn/NiFe. Eles verificaram que as
correlacdes entre a energia anisotropica unidirecional (Eay) e os resultados de DRX
sugerem que os aumentos na Exy e T sdo devidos ao aumento do tamanho médio dos
graos da estrutura y-FeMn <111>, conforme aumenta-se a espessura do FeMn. Para
pequenas espessuras da fase y-FeMn, o decréscimo na Eay ¢ devido, inicialmente, ao
aumento da rugosidade interfacial da camada de y-FeMn. Por outro lado, o decréscimo na
Eau e no Ty para grandes espessuras de y-FeMn ¢ devido a desestabilizagdo da fase y-
FeMn. Estes resultados mostraram que a qualidade cristalografica e a rugosidade interfacial
da camada da fase y-FeMn, proxima a interface, podem influenciar fortemente a anisotropia
de troca das tricamadas.

Lee e colaboradores [116] verificaram que as medidas de magnetizagdo em um
sistema de tricamadas apresentam ciclos de histerese com EB assimétrico. A assimetria dos
ciclos foi atribuida a diferentes rugosidades induzidas na interface superior e inferior. A
rugosidade dos filmes foi obtida através de medidas de microscopia eletronica de
transmissao [116]. Entretanto, uma assimetria no ciclo de histerese pode também ser
observada em tricamadas que possuam camadas magnéticas, superior e inferior, com
espessuras diferentes, como ¢ mostrado em nossos resultados.

Medidas de RFM proporcionaram a primeira observagdo de variagdo azimutal no
campo de ressondncia e também na amplitude das ondas de spin de alta ordem, onde a
energia de acoplamento interfacial ¢ descrita por Es=Kgcosy, sendo Kg, a constante de

anisotropia superficial e y, o angulo entre os spins das fases FM e AFM. Speriosu e
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colaboradores [117] observaram que hd uma forte dependéncia da variagdo da largura de
linha dos espectros de RFM em relagdo ao inverso da espessura da camada de NiFe. O
valor de Kg estimado é de 0,10 erg/cm’. Medidas perpendiculares ao plano do filme
indicaram que existe um ordenamento nao-colinear dos spins na interface.

Kim e colaboradores [118] utilizaram o sistema NiFe(120A)/Mn/FeMn(200A)/Mn
/NiFe(70A) para estudar o efeito da difusdo do Mn nos valores de He,. Aumentando-se a
espessura de Mn na interface de 0 para 15 A, o Hep (interface superior — FeMn/NiFe)
diminuiu de 258 Oe para 24 Oe. Para a interface inferior (NiFe/FeMn), o Hep diminuiu de
maneira mais lenta de 103 Oe para 78 Oe. Depois de um tratamento térmico a temperatura
de 250 °C, o H,y, (interface superior) dobrou, enquanto que o Hep (interface superior) ficou
praticamente constante. Para bloquear a difusdo do Mn, Kim e colaboradores [119]
introduziram nas interfaces 0,1 nm de Cr, formando a seguinte configuracio
NiFe/Cr/Mn/Cr/FeMn/Cr/Mn/Cr/NiFe. A introducdo do Cr permitiu a estabilidade térmica,
para tratamentos em até 400 °C, com um pequeno decréscimo do He, € do Hc. Estes
resultados indicaram que a difusdo atomica entre os elementos da interface pode influenciar
consideravelmente no valor do Hgp,.

Outros resultados sobre tricamadas NiFe/FeMn/NiFe podem ser encontrados na

literatura [75, 120 e 121].
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Capitulo 3

Métodos Experimentais

3.1 - Difracao de raios-X 0-20 em baixos e altos angulos

O difratograma de raios-X 0-20 ¢ comumente dividido em duas regides: baixos
angulos (20 < 15°) e altos angulos (20 > 15°) [122]. A regido de baixos dngulos ¢ resultante
do espalhamento proveniente da modulagdo quimica das camadas [122-125], enquanto que
a regido de altos angulos depende do comprimento de coeréncia estrutural normal as
camadas [126-127]. E importante salientar que a difragdo na regido de baixos angulos (com
relacdo ao plano do filme) ¢ comumente chamada de difracdo em angulos rasantes, ou
apenas reflectividade, para diferenciar da técnica de espalhamento de raios-X em baixos
angulos (SAXS), onde s3o usadas pequenas variacdes de angulos em torno da normal ao
plano do filme [128]. Assim, neste trabalho, ¢ utilizado o termo reflectividade, para baixos
angulos e difracdo convencional, para altos angulos.

A difragdo convencional serve para determinar a textura cristalografica dos filmes.
Neste caso, a posi¢do dos picos de difragcdo obedece a lei de Bragg [129]:

A =2dsenf Equagdo 3.1

onde d ¢ a distancia interplanar e 0 é o angulo de incidéncia.

Dada a posicao angular de um pico de difracdo de Bragg pode-se encontrar o vetor
da rede reciproca G e a distancia interplanar d referentes a familia de planos associados ao

pico de difrag@o [130]. O modulo de G esté relacionado a distancia d através da eXpressao:
_n
4

Com estes dados pode-se encontrar os pardmetros de rede da estrutura cristalina do

d Equacdo 3.2

material estudado. O caso da estrutura cubica simples ¢ usado com exemplo. A rede cubica

simples, representada no espaco real com uma célula primitiva de lado a, tem como
~ . Lo . - 2n
representacao no espago reciproco, uma rede ciibica com uma célula primitiva de lado —,

a

de forma que os vetores da base da rede reciproca podem ser escritos como [131]:
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b; =—x, b, =—y, by =—z Equagao 3.3

Logo, o vetor G ¢ dado por:

G =2n/a (hx+ky+1z) Equagdo 3.4
Substituindo ‘G‘ na equag¢ao 3.2, tem-se:
1
a=d(h’+k*>+1%)2 Equagdo 3.5

A equacao 3.5 relaciona o parametro de rede a, a distancia interplanar d e os indices
de Miller hkl referentes a um pico de difragdo de Bragg do cristal.

Outro dado importante que pode ser extraido da difracdo convencional ¢ o tamanho
de grio cristalino ou comprimento de coeréncia estrutural presente no material. Geralmente
filmes depositados pela técnica de sputtering apresentam estruturas policristalinas. No
entanto, no sentido normal ao plano do filme cada camada ¢ formada por basicamente um
grao, excluindo-se a interdifusdo atdmica e a possivel discordancia dos parametros de rede
na interface. A férmula de Scherrer [129], apresentada na equagdo 3.6, mostra uma relacao
inversa entre o tamanho do grao ¢ a largura de linha a meia altura do pico difratado.

= __0% Equacao 3.6
A'(26)cos O

onde L ¢ o tamanho de grdo, A ¢ o comprimento de onda do raio incidente, A’(20) ¢ a

largura de linha a meia altura e 0 ¢ o angulo de incidéncia.

As medidas de reflectividade servem para determinar a espessura, a rugosidade ¢ o
grau de interdifusao atémica dos filmes finos. Em difragdes com pequenos angulos de
incidéncia, os efeitos de refracdo tornam-se significativos. Quando um filme de densidade
uniforme ¢ depositado num substrato, a reflectividade normal de Fresnel do substrato fica
modulada por oscilagdes, devido as interferéncias entre os raios refletidos na superficie da
interface ar/filme e filme/substrato [132]. Estas oscilagdes sao chamadas franjas de Kiessig
[133]. Desta forma, o angulo que o raio incidente faz com o substrato ndo ¢ mais

simplesmente 0 e sim um angulo de incidéncia corrigido O¢, que sofreu refragdo ao passar

do ar para o filme e pode ser obtido através da lei de Snell [133]:
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ncos(0¢) =cos(0) Equacao 3.7
onde o indice de refracdo do ar ¢ considerado 1 e n ¢ o indice de refracdo do filme dado
pela relagdo [125]:

n=1-0-if Equagdo 3.8

onde 3 e B podem ser obtidos através das relagdes:

e’ A
o= ~(Z+ )N, Equagdo 3.9
27m,C
e
A
B= M Equagao 3.10
4n

onde e ¢ a carga do elétron, m. ¢ a massa do elétron, ¢ ¢ a velocidade da luz, Z ¢ o nimero
atomico, f* € a parte real da absorcdo andmala, N, ¢ a densidade atdmica e , € o coeficiente
de absorcao linear.
A lei de Bragg modificada pode, entdo, ser escrita [134]:
kA =2tsen(0¢) Equagdo 3.11
onde k ¢ a ordem de reflexdo e t ¢ a espessura do filme. Considerando s6 a parte real do

indice de refragdo do filme, tem-se:
an )
sen’0 = [2_‘[) + 26 Equacao 3.12

Para a radiacio do Cu Kgmedgio (A=1,5418 A), os valores tipicos de 8§ (3 x 107 )
somente causam variagdes significativas no valor de t para Angulos 20 < 3° [122]. Fazendo

f(x)=sen’0 ¢ x=n, o coeficiente angular da fungdo do 2° grau formada ¢:

2 2
a=|— Equacao 3.13
(2,[) quag

Donde obtém-se a espessura do filme:
A

2/a

Para o caso de uma multicamada, com um superperiodo A resultante de

t= Equagdo 3.14

empilhamentos coerentes, a curva de reflectividade ¢ composta por: 1) franjas de Kiessig,

correspondentes as reflexdes das superficies externas da multicamada (interfaces
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ar/multicamada e multicamada substrato) e 2) picos de Bragg, correspondentes as reflexdes
nas diversas interfaces.

Através da separacdo angular entre as franjas de Kiessig (AB) pode-se calcular a
espessura total t da multicamada usando a relagdo obtida a partir da lei de Bragg [134]:

t= _ Equagdo 3.15
2sen(A0)

Utilizando-se a posi¢do angular dos picos de Bragg pode-se determinar o

superperiodo, de maneira andloga a descrita para a obtencao de t através da equacao 3.12.

Substituindo-se A por t, tem-se:
an )
sen’0=| =— | +28 Equacao 3.16
2A

Para o caso mais geral, onde a multicamada ¢ formada por camadas com diferentes
densidades, sem empilhamento coerente, utiliza-se a aplicacdo recursiva da equagdo de
Fresnel [135] para a reflectividade em sistemas de multicamadas:

I'j+1 + RJ . .
Ry =——=exp(-ik;d;) Equagdo 3.17

1+I'j+1 i

onde R=E;"/E;" ¢ a razdo entre as amplitudes de ondas eletromagnéticas refletidas e
transmitidas, d; € a espessura da camada j, rja=(kj+1-K;)/(Kj+1+kj) € a reflectividade de
Fresnel de uma tnica interface e k; ¢ o momento de transferéncia normal a superficie da

amostra. De forma que a lei de Bragg modificada pode ser escrita:

2k ) 1
— =[sen“0-2(5; +iB;)]? Equagdo 3.18
2n
onde nj=1-9;-if; ¢ o indice de refragdo da camada j.

A rugosidade interfacial das multicamadas ¢ diretamente proporcional a declividade
da curva de reflectividade e pode ser obtida substituindo-se a equagdo de Fresnel por
expressoes que descrevem a reflectividade de interfaces rugosas. Supondo que a rugosidade

da interface Q(z) possa ser descrita por uma fun¢do Gaussiana, a fun¢do densidade de

probabilidade em termos da posi¢do na interface ¢ [136]:

2
Q(z) = \/2L exp[zzzl Equagdo 3.19
yie} (@)

y
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onde z ¢ a posicdo na interface e 6 ¢ o desvio médio padrao (rugosidade média quadratica).

A variagdo do indice de refragdo devido a rugosidade na interface é:
3
nj+n,y N;=n;,| z 1{ z

ng ~ j L7 Ll I i()(zs) Equacao 3.20

2 \/E Gj 6 Gj

no limite em que ojkj<<1, a reflectividade de Fresnel incluindo a rugosidade da interface

pode ser escrita [137]:
rjglrl,j = Ty, eXP(—zGJijij) Equagio 3.21

onde o;j ¢ a rugosidade média quadratica da interface j.

Pela relacdo da reflectividade de Fresnel, pode-se constatar que se a rugosidade de
uma determinada interface j ¢ muito grande, a intensidade difratada cai rapidamente e as
franjas de Kiessig referentes aquela interface desaparecem.

Experimentalmente, o que geralmente ¢ extraido das medidas de reflectividade ¢ a
rugosidade média quadratica (o). Na equagdo 3.21, o destaca-se como um pardmetro
presente na expressdo da reflectividade de Fresnel para interfaces com rugosidades que
podem ser descritas por uma funcdo Gaussiana. Entretanto, didaticamente, ¢ pode ser
definida numericamente pelo desvio médio a partir de um nivel de referéncia. A figura 3.1
exemplifica este quadro, onde o valor de o ¢ obtido dividindo os picos e vales em
segmentos estreitos de altura y, e subseqiientemente fazendo a média quadratica de todos os

valores de y:

2 2 2 2
o= \/yl tY, tYs et Yy Equagdo 3.22

n
onde n ¢ o niimero de valores adicionados quadraticamente.

Deve ficar claro que um simples nimero (o) pode fornecer somente uma descri¢ao
incompleta da rugosidade da superficie e/ou interface. A presenga de irregularidades na
superficie, como, por exemplo, desniveis, ondulagdes, depressdes e platds, ndo podem ser
revelados pelo valor de o. No entanto, estas propriedades sdo importantes para descrever o
estado de uma superficie ou de uma interface. Além disto, baixos valores de 6 podem estar
mascarando a presenga de riscos profundos que mais tarde podem até causar

descontinuidade nos filmes finos subseqiientes a serem depositados. Neste contexto,
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medidas complementares de microscopia eletronica de transmissdo (MET) e microscopia
de forga atomica (MFA) sdo muito tUteis para verificar as possiveis presengas de
imperfeicdes, riscos, ondulacdes e/ou desniveis na amostra, possibilitando uma

caracteriza¢do mais completa sobre as superficies e interfaces.

d Yn|
|

o

L

Figura 3.1 — Esquema de uma regido da superficie de um filme fino, apresentando uma
ilustracdo didatica para o calculo da o (equagdo 3.22) [19].

Além da o, outros pardmetros importantes, como o comprimento de correlagdo & e o
parametro Hurst h [138, 139], sdo também utilizados para caracterizar a rugosidade de uma
superficie. O € ¢ um parametro estatistico que fornece a medida da escala de comprimento
lateral da rugosidade; em outras palavras, ele ¢ uma medida da média dos comprimentos de
onda das oscilacdes da rugosidade tomada em todas as dire¢des. O h, que possui valores
entre 0 e 1, descreve a textura da rugosidade em ordem de curto alcance (<€). A textura de
uma rugosidade com h=1 ¢ suave como uma duna de areia, enquanto que aquela com h=0 ¢
acidentada como um terreno pedregoso. Logo, duas superficies distintas que possuam a
mesma ¢ podem ter & e h diferentes e, conseqiientemente, topografias distintas.
Infelizmente, o & € o h ndo podem ser extraidos de medidas de reflectividade, por isto, para
se obter informacdes mais detalhadas sobre a rugosidade de superficies, € muito instrutivo
comparar os valores de rugosidade extraidos das andlises de reflectividade com outra
técnica de andlise de superficie, como por exemplo, a MFA, que por sua vez pode fornecer
os valores de o, & e h.

Estudos apresentados na literatura [133] revelam que se os valores de o extraidos

por MFA e reflectividade ndo s3o os mesmos, uma informagao adicional sobre a natureza
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da rugosidade superficial pode ser obtida. Se o valor obtido por MFA ¢ menor do que o
valor extraido da analise de reflectividade, entdo pode-se inferir que a rugosidade ¢
predominante em pequena escala de comprimento, j4 que o MFA ndo ¢ sensitivo a
variagOes laterais da rugosidade inferiores a largura da ponta do AFM (~ 10-50 nm),
enquanto que os raios-X sdo somente limitados pelo comprimento de onda da radiagao (A ~
0,15 nm para o Kq1 do Cu). Se caso contrario, o resultado obtido por MFA for maior do
que o encontrado por reflectividade, pode-se dizer que a superficie era muito mais
inomogénea, visto que as inomogeneidades podem ser detectadas por técnicas locais como
o MFA, mas ndo por técnicas globais como a reflectividade por raios-X [133]. Como pode-
se constatar, a combina¢ao dos resultados obtidos pelas duas técnicas, pode fornecer uma
estimativa do valor de & e atestar o grau de homogeneidade das superficies das camadas.

No caso de interfaces enterradas em sistemas de multicamadas, existe um agravante,
no que diz respeito a determinagdo do valor exato da rugosidade. Como a reflectividade por
raios-X depende somente da densidade eletronica na dire¢do perpendicular ao plano do
filme, ndo ¢ possivel obter, por esta técnica, a distingdo entre a graduagdo composicional
(variacdo da composi¢do) e a rugosidade na interface. Ou seja, a informagao que € extraida
da interface ¢ composta pela rugosidade e pela graduacdo composicional. Esta ambigiiidade
pode ser quebrada se além do espalhamento especular com incidéncia rasante
(reflectividade) for também realizada uma medida de espalhamento difuso com incidéncia

rasante [140] ou uma medida de MET [141].

3.2 -Ressonincia Ferromagnética

A Ressonancia Ferromagnética (RFM) em filmes finos possibilita a identificagdo
das fases magnéticas presentes na amostra ¢ a obtencdo de parametros essenciais que
descrevem suas propriedades, tais como: anisotropia magnética, magnetizacao efetiva,
temperatura de Curie, coeficientes de acoplamento magneto-elastico e mecanismos de
relaxacdo da magnetizacdo. A RFM possibilita também o estudo da anisotropia magnética
de superficie, da anisotropia de troca em bicamadas ferromagnética/antiferromagnética, do
fator-g (fornecendo informacao sobre a contribuicao orbital para 0 momento magnético) e
do acoplamento intercamadas, em multicamadas magnéticas [142, 143]. Permite ainda, no

caso da observagao da Ressonancia de Ondas de Spin, o estudo da constante de troca [ 144].
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3.2.1 — Conceito

A RFM pode ser simplesmente considerada como a absor¢do da energia,
transportada por uma radiacdo eletromagnética, por um material ferromagnético sujeito a
acdo de um campo magnético externo que faz com que a magnetizagdo do material
precessione em torno de uma determinada dire¢do. Em outras palavras, a absor¢do
ressonante ocorre quando a freqiiéncia de precessdo da magnetizagdo coincide com a
freqliéncia do campo da radiacdo eletromagnética, que corresponde a faixa de microondas

[144-146].

3.2.2 — Teoria
A RFM ¢ tipicamente uma ressonancia do spin eletronico, portanto, este estudo

inicia-se considerando spins eletronicos de um material ferromagnético na presenca de um
campo externo Hey. Classicamente, pode-se dizer que os momentos magnéticos de spin p
sofrem um torque (fig. 3.2), devido a presenca do campo magnético externo (Hex), dado
pela equacdo do movimento:

= ~

I =—y[ux Hext] Equacao 3.23

gl

onde y = ¢ a razdo giromagnética, sendo g o fator giromagnético do material e pg o

magneton de Bohr (ug= 10" emu).

Tl
| S

v

X

Figura 3.2 — Diagrama esquematico representando a precessdo do momento magnético de
spin de um elétron em torno de um campo magnético estatico externo.
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A freqiiéncia de precessdo dos spins em torno do campo externo pode ser expressa

pela freqiiéncia de Larmor [147] através da relagao:

0y = gHTBHext Equagdo 3.24

Se o material for homogeneamente magnetizado pelo campo externo, até um estado

de saturagdo magnética, a amostra, entdo, comporta-se como um monodominio (i < M).

Em outras palavras, pode-se pensar em uma precessdo da magnetizagdo ao invés de
precessao de momentos magnéticos e, portanto a equacdo do movimento pode ser re-

escrita:

Cl(l—id = —y[ﬁ X ﬁext] Equacdo 3.25

Na presenga de um campo oscilante fraco h(t) de alta freqiiéncia, tal que:
h(t) = he'® << Hext Equacio 3.26
a magnetizacdo total do sistema terd uma componente adicional oscilante dependente do

tempo (B(t) ), de forma que a magnetizagdo total pode ser expressa pela relagao:

M = 1\7[0 + El('[) Equagdo 3.27

onde Mo ¢ a componente da magnetizacdo devido a acdo do campo magnético externo

(figura 3.3).

Y

Figura 3.3 — Precessdo da magnetiza¢do considerando a a¢do do campo magnético externo
Hext € do campo oscilante h(t) [148].
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Entretanto, os materiais ferromagnéticos possuem um campo magnético interno

Hint intrinseco, que contém as contribuicdes do campo de demagnetizacdo, campo de

anisotropia cristalina, etc. Assim, o campo efetivo que atua na amostra pode ser escrito

como [149]:
ﬁef = ﬁext + ﬁint Equagdo 3.28
De forma que, a equacdo do movimento torna-se:

dd—l? = —Y[M X ﬁef] Equagio 3.29

- — — N
Empregando um tratamento quantico e considerando h(t) << Hef € Her =Hp k,

para um sistema de spin 2, a energia Zeeman dos subniveis adjacentes, degenerados pela

acao do campo efetivo, pode ser escrita:

E=—p Hef =78-Hef = gMTBSZHef - g“TB(mSh)Hef — gugm H_, Equagdo 3.30

TransigOes entre estes niveis sdo possiveis quando a energia do foton da radiagdo de
microondas incidente E; for igual a separacdo AE entre os subniveis (figura 3.4):

Ef =ho=AE =gugH¢ Equagdo 3.31

— 2
H=0." AE-gp,H, VAAS
v 1
m =+—
Efato 2 (Dres = YHef
Zeeman

Figura 3.4 — Diagrama mostrando os subniveis de energia em um sistema de spin ',
degenerados pelo efeito Zeeman. E¢ representa a energia do foton incidente necessaria para
que haja ressonancia.

Devido as interagdes intrinsecas ao sistema de spins (interagdo dipolar, configuragdo
na rede cristalina, interagdo com elétrons de condugdo) deve-se incluir um termo de

amortecimento (R) na equagao 3.29, de forma que:

55



dd_l\t/l = _y[ﬁ X ﬁef] +R Equacao 3.32

Landau e Lifshitz [149] propuseram a equagdo geral do movimento incluindo um

A : A , . ,
parametro de amortecimento o = M onde A ¢ um termo de relaxagdo caracterizado pela
Y

interacao dipolar entre os spins do material:
a _ _y(ﬁxﬁef)—ai[l\_/ix (M x Her)] Equacio 3.33
dt M
Esta equacdo descreve bem movimentos com pequenos valores de a (< 0,1), para
valores grandes de a, as solugdes das equacgdes sdo irreais. Assim em 1955, Gilbert [150]
propOs uma equagdo que possui solucdes reais para qualquer valor de o
d—M 29,50 = a = dT/i -
—=—y(1+a")MxHer)——[Mx— Equagao 3.34
” v( X ef ) M[ ” ] quag

Considerando o campo efetivo decomposto em coordenadas esféricas

_—

Hy =Hy r+H, ¢+ H, 0, conforme figura 3.5, as equagdes de movimento sdo [151]:

% =v(Hy +aHg) Equagdo 3.35
e

dé ~

Esen@ =—y(Hg —aHy) Equagdo 3.36

Smit e Wijin [152] obtiveram a féormula geral da freqiiéncia de ressonancia,

considerando uma situacdo de equilibrio termodindmico, onde a dire¢do do vetor

magnetizacdo M coincide com a componente radial do campo efetivo Hy, formando um

estado onde a energia livre do sistema ¢ minima:

1 1
— 2
Cy1+a?)?2|8%E%E [’E) |
Msenf, | 002 9> | 0000

1
Opes =Y+ (12)2 Hp Equacao 3.37

A largura da linha de absor¢ao é:
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2 2
Ao = [d—mjAH S 0 123 + 0 ]23 12 Equagdo 3.38
dH M| o6~ 0¢° sen”0,

4 Z
HM
_________ b d H¢
0 /| ™ H,
M
B
¢

X

Figura 3.5 — Sistema de coordenadas esféricas especificando a magnetizagdo e as
componentes do campo efetivo [144].

3.2.3 - Ressonancia em filmes finos

Inicialmente, para uma descri¢do tedrica, imagina-se que o filme se encontra no
plano xy da figura 3.6. O eixo da anisotropia uniaxial k estd no plano xz, formando um
angulo o com o eixo z. Os angulos Oy € y definem a orientagdo do campo magnético He

os angulos 0 e ¢ definem a orientacdo da magnetizacdo M.

4 Z

/

X

Figura 3.6 — Magnetizagdo M, campo magnético H e anisotropia uniaxial k representados
em um sistema de coordenadas onde o filme encontra-se no plano xy.
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Considerando as contribuicdes da energia Zeeman, a anisotropia de forma, a
anisotropia uniaxial e que o filme fino encontra-se em um estado de saturagao magnética, a

energia livre do sistema pode ser escrita [145, 146]:

2

E = k[sen’6(cos 20 + sen (xsenzd)) - %sen2esen2oc cos 0]

Equagdo 3.39
— M - H[cosOcosBy; +senBsenBy cos(d— )] - 27M?sen?0

Considerando que a magnetizagcdo encontra-se no plano yz, a equacao de equilibrio estatico

da magnetizacdo ¢ dada por [145, 146]:

MHsen(6 —0y;) = (2tM? —k)sen26 Equagdo 3.40

3.2.4 - Anisotropias, M e fator g

Através de medidas de ressondncia ferromagnética em func¢do da orientacdo do
campo magnético aplicado no plano do filme ou em um plano perpendicular ao plano do
filme, pode-se estimar as anisotropias planar e perpendicular, destacando as contribui¢des
volumétricas e superficiais.

A partir da equacdo 3.37, considerando que a magnetizacdo possua a mesma
orientacdo do campo magnético aplicado (0=0n e y=¢), fazendo 0=mn/2, a equagdo que

descreve a condicdo de ressondncia no plano pode ser escrita:

2
(gj = K%) cos2ysen’a + H } x
4 M

2 2 2
x{H —(%)(cos 20 +sen’asen’y) + 4z }—(%) >N (2j)sen v

Equacao 3.41

Para o caso perpendicular onde y=¢=0 e 6=0y, tem-se:

2
(QJ = Hz—Kj cos(0—a) —4nM cos 29} X
Y M

Equagdo 3.42
X H%)(senza +cosOcos(0—2a)) —4nM cos? 6}
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Um método para obter os valores das anisotropias, M ¢ fator g ¢ utilizar as
equagdes 3.41 (varredura no plano) e 3.42 (varredura fora do plano) para ajustar as curvas
experimentais H em funcdo de y (caso paralelo ao plano) e/ou H em fungdo de Oy (caso
perpendicular ao plano) obtidas a partir das varreduras angulares no plano e fora do plano
do filme, respectivamente.

Se conhecermos o valor da magnetiza¢do de saturagdo no plano, podemos obter o
valor da M, ¢ do fator g fazendo apenas duas medidas: uma com o campo aplicado no
plano e outra com o campo aplicado fora do plano. Neste caso, as equacdes 3.41 e 3.42
podem ser simplificadas. Para o caso paralelo, fazendo y=¢=n/2 e a dire¢do da anisotropia
uniaxial coincidindo com o eixo z (a=0), a condi¢do de ressonancia pode ser escrita [153 -

156]:

2
(9] =H, (H; +4nM;) Equagio 3.43
Y

e para o caso da condi¢do de ressonancia perpendicular ao plano do filme, considerando
0=0q ¢ =0, obtém-se:
® ~
(—] =H | —4nM Equagdo 3.44
Y
A partir das equagdes 3.43 e 3.44, pode ser obtido o valor da magnetizagdo efetiva

através da relacao:

1
2
4TCMef :HJ_ +%H// —|:H//(HJ_ +§H//):| Equa(;ﬁo 345

onde 4nM . =4nM, —H, sendo M, a magnetiza¢do de saturagdo e Hk o campo de

anisotropia perpendicular. De posse do valor de 4nM,s, pode-se voltar a equagdao 3.43 ou
3.44 e calcular o valor do fator giromagnético (g).

De acordo com os relatos na literatura [156-158], a anisotropia magnética interfacial
de multicamadas pode ser obtida a partir da dependéncia do campo de anisotropia
perpendicular Hg em relagdo a espessura da camada magnética (tmag). Se a anisotropia da
interface aumenta essencialmente o termo de primeira ordem da anisotropia

magnetocristalina Ky, entdo o Hk pode ser escrito como [156]:
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Hx=2K /Mg Equagdo 3.46
Excluindo-se a anisotropia de forma, tem-se [156]:
Hx =Hy+— Equagdo 3.47
Mag
sendo Hy=2Ky/Ms ¢ Hg=2Kgs/Ms, onde Ky € uma anisotropia volumétrica e Kg ¢ uma
anisotropia da superficie. Quando se inclui o termo de demagnetizagao, tem-se [156]:
2Kg

K =Ky +—— Equacdo 3.48
Mag

onde Ky =Ky — 2nM§ e Ky =K - 27:M§ , sendo Ky a anisotropia volumétrica e Ker a

anisotropia perpendicular efetiva, ambas incluindo o termo de demagnetizagao.

3.2.5 - Ondas de spin em filmes finos

Até agora consideramos que os spins presentes na camada magnética estdo
orientados paralelamente, precessionando em fase, caracterizando o modo de ressonancia
uniforme. Entretanto, os spins da superficie (Ss), geralmente, possuem uma energia
diferente das dos spins da parte interna (Sy) da camada magnética. Se a diferenca de energia
¢ somente devida ao fato “natural” da superficie ser uma regido de contorno de um corpo
finito (camada magnética), e conseqiientemente, os Sg interagem com menos vizinhos
magnéticos do que os Sy, entdo, os Sg possuem uma energia, que os tornam mais livres a
acdo da magnetizacdo do que os S;. Neste caso, ¢ dito que os Ss possuem liberdade
“natural” [159]. Entretanto, a anisotropia de superficie Ks, que engloba contribui¢des da
anisotropia de Néel e magneto-eldstica, também contribui para a energia dos Ss, podendo
modificar o estado de liberdade “natural”, de forma que os Ss possam ficar mais livres
(situacdo de destravamento) ou menos livres (situacdo de travamento) a agdo da
magnetizacdo do que o “natural”. Quando os spins das duas superficies da camada
magnética possuem liberdade “natural”, somente o modo uniforme pode ser excitado.
Entretanto, se em uma das superficies da camada magnética a liberdade dos spins ¢
diferente da “natural”, ondas de spin podem ser excitadas [159]. As ondas de spin sdo
excitagdes que ocorrem, quando os spins eletronicos precessionam, defasados entre si de

um determinado angulo, em torno de um campo magnético externo aplicado [160]. As
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ondas de spins sd3o ondas estacionarias e s3o mais facilmente excitadas quando a orientagdo
do campo magnético ¢ normal ao plano do filme.

Para entender melhor a teoria que envolve as ondas de spins que podem ser
excitadas em experimentos de RFM, ¢ utilizado o modelo de Heinsenberg para um modelo

de N spins. A energia de troca entre os spins neste caso é:

E=-23"1;S;-S; Equagdo 3.49
Lj
onde J ¢ a integral de troca e S 0 momento angular de spin.

Assim, a equacao de movimento deve conter um termo relativo ao campo de troca:
H="2vM Equagdo 3.50

onde A=2JS%a ¢ a constante de troca e a é o pardmetro de rede.
Como as ondas de spin sdo excitadas perpendicularmente ao plano do filme, ¢

incluido o campo de troca a equacao de movimento para o caso perpendicular:

2

©_H, —dnM + 20| DT
Y

Equagdo 3.51
tMag

onde n ¢ o nimero de onda de spin.
Segundo Kittel [153], para um filme magnetizado uniformemente com travamento

completo nas duas superficies, tem-se:

2
H-H, = 2A ) nm Equagdo 3.52
M ) tyag

onde Hy ¢ o campo de ressonancia do modo uniforme. Fazendo-se um grafico de H em
funcdo de n? pode-se extrair o valor da constante de troca ou constante de Stiffness A do
coeficiente angular da reta.

A partir dos modos de ressonincia de ondas de spin encontrados em um espectro de
RFM pode se extrair a situagdo de travamento dos spins na direcdo de M [159]:

a) somente modo uniforme — liberdade “natural” dos spins nas duas superficies;

b) somente modos volumétricos impares — ondas simétricas, travamento completo nas duas

superficies;
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¢) somente modos volumétricos pares — ondas anti-simétricas, travamento completo nas

duas superficies;

d) modos volumétricos pares e impares — liberdade (ndo natural) assimétrica (liberdades

diferentes nas duas superficies);

d.1) modos volumétricos impares mais intensos que 0S pares — travamentos ou

destravamentos nas duas superficies;

d.2) modos volumétricos pares mais intensos que 0S impares — travamento em uma

superficie e destravamento na outra.

Além dos modos volumétricos de onda de spin, podem também serem excitados os
modos superficiais de onda de spin que podem aparecer em campos superiores a0 modo
uniforme (Hg>Hy). Isto acontece quando o quadrado da constante de onda de spin n*, que
aparece na relacao de dispersdo (equacdo 3.52), apresenta valores negativos. Em primeira
aproximacao pode-se desenvolver uma expressdo para o desvio Hs-Hy, considerando que o

campo magnético tenha a mesma orientacdo da magnetizacgdo [161-163]:

1

1 _
> 2 o,M
(Hg—Hypy)? = (Lj |KS|£COS29—AH—SJ Equagdo 3.53
AMg K Mg

Baseando-se no modelo de inomogeneidade da superficie da camada magnética

1
pode-se considerar a dependéncia linear de (Hg —Hy; )2 com c0s26. Da declividade da reta

obtém-se o valor da constante de anisotropia superficial Kg e a intersecdo com a abscissa

fornece a variagdo da magnetizag¢do de saturacdo ao longo da normal do filme 0 ,Mgq. A

constante de troca A também pode ser obtida desde que se conhega Kg [161-163].

Podem existir um ou dois modos de superficies em um espectro de RFM. A
existéncia de um modo de superficie indica que existe destravamento dos spins em pelo
menos uma superficie. Para o caso de dois modos de superficies, o destravamento existe
nas duas superficies.

Para tricamadas ou multicamadas separadas por espagadores ndo-magnéticos, ainda
deve-se incluir a energia livre do sistema, a energia de troca entre as camadas devido ao

acoplamento de troca. Supondo duas camadas magnéticas com a mesma magnetizacao de

saturacao |M1| = |M 2| e mesmo fator g, a energia de troca ¢ dada por [164]:
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M, -M,
:A 1 2
Tr B12 MIMZ

m

Equacao 3.54

onde Ag;z ¢ a energia de troca bilinear por unidade de area superficial.

Neste caso, a relagdo de dispersao apresenta dois modos de ressondncia, um modo
correspondente aos vetores das magnetizagdes das duas camadas ressonando em fase,
chamado modo acustico e um modo correspondente a ressonancia fora de fase, chamado
modo oOptico [164-167]. Para o modo acustico, a energia de troca ndo produz nenhuma
contribuicdo dinamica para a condi¢cdo de ressondncia. Para o modo dptico, no entanto, a
energia de troca introduz um campo extra a relagdo de dispersdo deste modo. Assim, o
campo de ressonancia do modo dptico ¢ deslocado (em valores de campo) do campo de
ressonancia do modo acustico. Para acoplamentos ferromagnéticos entre as camadas
(AB12<0), o campo de ressonancia do modo 6ptico ¢ menor que o campo de ressonancia do
modo acustico para qualquer orientacdo do campo externo aplicado. Para Ag12>0, o
comportamento inverso ¢ evidenciado. Quando em uma varredura angular, os modos se
cruzam, pode-se dizer que as camadas magnéticas estdo desacopladas, e conseqiientemente,
os dois modos sdo acusticos e independentes, sendo cada um relativo a uma camada
magnética.

Geralmente, o0 modo 6ptico possui intensidade bem menor que o modo acustico. Em
alguns experimentos, conforme o campo externo aplicado assume orientagdes afastando-se
da normal ao filme, o modo 6ptico pode tornar-se imperceptivel ja que a largura de linha
aumenta e a amplitude diminui.

Eventualmente, o modo 6ptico pode ser confundido com um modo de onda de spin.
A diferenga basica entre estes dois modos reside em que: conforme o campo magnético
externo se afasta da normal, os modos de ondas de spin colapsam em dire¢cdo ao modo
uniforme e, para orientagdes de 0>20°, ndo podem mais ser vistos, enquanto que o modo
optico deve permanecer durante toda varredura. Além disto, os campos de ressonancia de

ondas de spin devem obedecer a sua relagdo de dispersao [Equagao 3.52].
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3.3 - Espectroscopia Mossbauer por elétrons de conversio (EMEC)
3.3.1 — Introduciao
Rudolf L. Mdssbauer (1958) descobriu que um foton de raio y pode ser emitido por
uma fonte radioativa e absorvido ressonantemente por nicleos semelhantes em um soélido,
quando for possivel desprezar o recuo dos atomos emissor ¢ absorvedor ¢ o alargamento
térmico. Ao fendmeno assim conhecido foi dado o nome de Efeito Mdssbauer [168].
Entretanto, existe uma diferenca entre as energias de emissdo e absor¢dao nucleares
devido aos diferentes valores das interagdes hiperfinas nos &tomos do absorvedor e emissor,
campo externo, entre outros, € por isto faz-se necessario compensar esta diferenga de
energia via um movimento relativo entre a fonte e o absorvedor. Nos experimentos

Mossbauer mais usuais, move-se a fonte em relagdo ao absorvedor, de forma que a energia
dos fotons emitidos (Ez) seja alterada para um valor E: > tal que:

E, = E; (I+v/c) Equagcdo 3.55

Deste modo, em certo valor de velocidade da fonte, devera ocorrer uma absorgao

ressonante, que resulta em uma diminuicao de intensidade dos raios y transmitidos através

do absorvedor. Os espectros revelam o desdobramento dos niveis nucleares envolvidos na

transi¢ao, dando informagdes sobre as diversas interagdes hiperfinas no nucleo.

3.3.2 — Interacoées hiperfinas
O Hamiltoniano de interagdo total para o &tomo livre pode ser escrito como [169]:
H=Ho,+E,+M,+E, +... Equacgdo 3.56
onde os termos Eg, M; ¢ E; representam os termos do Hamiltoniano provenientes das
interacdes denominadas hiperfinas. Esta apresentacio focaliza o caso do °’Fe. O termo E;
ndo ¢ apresentado, pois possui paridade proibida, e o Hy representa os demais termos do
Hamiltoniano, entre eles: interagdes Coulombianas, de troca, fina, etc. Hy entdo surge das
interacOes usuais mencionadas acima entre nucleon-nucleon, elétron-ntcleo, elétron-
elétron, etc. Os termos de ordem superiores (My, E3, etc.) ndo serdo discutidos, pois para a
espectroscopia Mossbauer eles ndo apresentam contribuicdes significativas para as

interacdes hiperfinas medidas.
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O termo E, se refere a interacdo Coulombiana de monopolo elétrico entre as cargas
nucleares e a nuvem eletronica que envolve o nucleo. Esta interagdo, cuja magnitude tem
valores distintos para diferentes compostos quimicos, causa uma alteragdo na energia de
separacdo entre o estado fundamental e excitado dos nticleos da fonte e do absorvedor,
resultando em um pequeno deslocamento (positivo ou negativo) na posi¢ao da linha de
ressonancia. Geralmente, este valor ¢ fornecido em relagdo a um padrao, que geralmente ¢
o o-Fe. Por isto ¢ chamado de deslocamento isomérico quimico (DI) ou simplesmente
deslocamento isomérico (J).

O termo M; refere-se a interacdo dipolar magnética hiperfina entre 0 momento
dipolar magnético do nucleo e o campo magnético efetivo no nucleo. Esta interagdo, que

nada mais ¢ do que o efeito Zeeman nuclear produzido por um campo hiperfino efetivo

—_—

(H, ) agindo no nucleo, desdobra cada nivel nuclear em (2I+1) subniveis ndo degenerados

e igualmente espacados, onde I € o nimero quantico de spin nuclear.
O termo E; se refere a interacao quadrupolar elétrica entre 0 momento quadrupolar

nuclear e o gradiente de campo elétrico que atua no ntcleo. Esta interagdo so6 perturba os

o 1
niveis nucleares que possuemI > 3

Quanto a geometria, o efeito Mdssbauer pode ser medido em duas configuragdes:
transmiss@o ou espalhamento. A técnica por espalhamento possui varias vantagens, mas por
ser mais sofisticada, ¢ menos usada. A primeira descricdo de que elétrons emitidos apos
uma absor¢do Mdssbauer podem ser usados para caracterizar as camadas superficiais de
amostras foi apresentada por Bonchev e colaboradores [170] e Swanson e colaboradores
[171]. Esta técnica ficou conhecida como Espectroscopia Mdssbauer por Elétrons de
Conversdo (EMEC), onde a selecdo da radia¢ao detectada determina a espessura da camada
a ser analisada. Uma discussdo sobre varios experimentos de EMEC sdo apresentados por
Wagner [172] e Chapeney [173].

Nas ultimas décadas, a técnica de EMEC tem sido muito utilizada para o estudo de
fendmenos como corrosdo, oxida¢do, magnetismo superficial e/ou interfacial, implantacdo
de ions, etc em diversos tipos de materiais [174-178], nas mais variadas formas, como, por

exemplo, os filmes finos na forma de multicamadas [179-185].
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O espectro de EMEC pode ser obtido coletando-se todos os elétrons emitidos da
superficie (técnica integral) ou selecionando-se aqueles de uma determinada faixa de
energia (técnica diferencial), que sdo emitidos de profundidades diferentes. Devido a
sofisticacdo do método diferencial, neste trabalho utiliza-se a técnica integral, que permite
operar com detetores simples e de baixo custo. Geralmente, utiliza-se detetores do tipo
proporcional que possuem uma alta eficiéncia. Assim, torna-se possivel o estudo de
amostras com abundancia natural do isotopo Mdssbauer [183, 185]. Porém pode-se
otimizar a técnica utilizando amostras enriquecidas [179, 181, 184]. Ainda pode-se escolher
a regido da amostra a ser investigada, através de sondas Mdssbauer (isdtopos) posicionadas
em diferentes posi¢des da amostra [180, 182]. Para o caso de filmes finos a inser¢do das
sondas pode ser efetuada através da deposi¢do de camadas enriquecidas no isdtopo
Maossbauer ou implante de ions.

Na faixa de energia do EMEC, a radiagdo incidente pode interagir com o absorvedor
através de dois diferentes processos: 1) interacdes convencionais (efeitos fotoelétrico e
Compton) e 2) absor¢ao nuclear ressonante (efeito Mdssbauer).

Devido as interagdes convencionais o feixe ¢ atenuado e os elétrons sao emitidos da
amostra. Apos a absorcdo ressonante o nucleo sofre uma desexcitagdo através da emissao
de um raio y ou um elétron de conversao interna (CI) (neste caso o atomo fica no estado
excitado com um buraco na camada mais interna e o excesso de energia ¢ liberado com a
emissao de elétrons Auger ou raios-X).

Os elétrons emitidos da amostra apos a absor¢do Mdssbauer sdo: 1) elétrons
primarios (CI ou Auger) que sdo originados na desexcitacdo do nucleo que absorveu o feixe
incidente e 2) elétrons secundarios oriundos das interagdes convencionais dos fotons
emitidos apds a absor¢do Mossbauer. Maiores detalhes sobre a emissao dos elétrons, secoes
de choque, atenuagdo, coeficiente de absor¢do etc. podem ser encontrados em trabalhos
reportados na literatura [186-190].

A facilidade essencial do EMEC ¢ a possibilidade de analisar ndo invasivamente a
superficie das camadas de solidos de 1-100 nm. A tabela 3.1 mostra os elétrons e fotons
reemitidos apos a transi¢do 14,4 keV do >'Fe [191]. Esta transi¢do ¢ muito utilizada na

espectroscopia Mossbauer devido a sua facil identificacao.
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Como exemplo, pode-se destacar da tabela 3.1, os elétrons de conversdo da camada

K (7,3 keV) e os elétrons Auger K-LL (5,4 keV) que sdo usados para investigar camadas

da ordem de 10-100 nm, enquanto que os raios y € X reemitidos sdo utilizados para

examinar camadas de até 20 um de espessura.

Tabela 3.1 — Energias, intensidades e alcances dos fotons e elétrons emitidos depois da
absor¢do ressonante do estado 14,4 keV do *’Fe (coeficiente de conversio eletronica

o=8,2) [172].
Tipo de radiagao ' Livre caminho médio Penetracao
- E (Kev) | Intensidade ‘ ‘
emitida sem perda de energia Maxima
Raios y 14,4 0,11 20 um 20 pm
Raios-X camada K 6,3 0,28 20 pm 20 pm
Raios-X camada L 0,7 0,002 - -
Elétrons de
7.3 0,79 10 nm 400 nm
conversao camada K
Elétrons de
13,6 0,08 20 nm 1.3 um
conversao camada L
Elétrons de
14,3 0,01 20 nm 1.5 um
conversao camada M
Elétrons
5,5 0,6 7 nm 200 nm
Auger K-LL
Elétrons
0,5 0,6 1 nm 2 nm
Auger L-MM

O espectro Mdssbauer magnético tipico de filmes finos originado de um nucleo

pode ser simplesmente expresso como uma superposi¢cao de seis linhas [192]:

6
F(v;vi,w) = Y ET(v;v;)

i=1
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onde I'(v;v;) € a fungdo lorentziana centrada em uma velocidade ressonante v;, & ¢ o peso
da linha i em relagdo a linha interna 3 e y ¢ o angulo que H.; faz com a normal ao plano

do filme. Para a intera¢io magnética dipolar do *’Fe tem-se [193]:

4sen’y

£ :6,=3¢,:& = 36,08, =1 Equagdo 3.58

1+cos’ i

Considerando que a radiacdo vy incide perpendicularmente ao plano do filme, para
filmes texturizados, tem-se: 0<&,=Es<4. O valor igual a 4 indica que a magnetizagao esta no
plano do filme enquanto que a auséncia das linhas 2 e 5 indica que a magnetizagdo esta
orientada perpendicularmente ao plano do filme.

A espectroscopia Mdssbauer do °'Fe vai revelar a presenca de fases diferentes da
liga FeMn e NiFe, sendo sensivel a composi¢do destas ligas através de pardmetros
hiperfinos. Assim, além de determinar a fase, define os valores de campos hiperfinos e suas
orientacdes em relagdo ao plano do filme, como pode ser visto na apresentagdo dos

resultados experimentais.

3.4 - Dicroismo Circular Magnético por Absorciao de Raios-X (DCMX)

O entendimento das propriedades magnéticas de multicamadas formadas com
metais de transi¢ao requer o uso de técnicas experimentais como o Dicroismo Circular
magnético por absor¢do de raios-X (DCMX), que nos ultimos anos destacou-se como uma
importante ferramenta para a magnetometria elemento seletiva. Através da aplicacdo das
regras de soma (descritas adiante) aos dados extraidos do DCMX, ¢ possivel determinar
quantitativamente os valores dos momentos magnéticos orbital m; e de spin mg e as
anisotropias de cada elemento constituinte na amostra [194-198]. Além disto, o DCMX
possui uma alta sensibilidade quimica [199] da ordem de subcamadas [200-202].

A primeira previsdo de que o DCMX poderia ser realizado em metais magnéticos
foi feita por Erskine e colaboradores [203], que efetuaram o célculo do espectro de
absorcao da borda M do Ni e previram que fortes efeitos magneto-Opticos poderiam ser

observados na borda M3 3 do Ni, quando irradiados com luz sincrotron (luz polarizada).
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3.4.1 — Conceito
Por defini¢do, o DCMX ¢ a diferenca entre o espectro de absor¢do para luz
polarizada a esquerda e a direita, em presenca de um campo magnético estatico aplicado ao

longo do eixo do feixe de luz sincrotron que incide sobre a amostra [204].

3.4.2 - Magnetismo dos metais 3d

As propriedades magnéticas dos metais 3d sdo basicamente determinadas pelas
valéncias dos elétrons da banda d [205, 206]. A figura 3.7(a) ilustra como a soma de todos
os estados dentro da primeira zona de Brillouin resulta em uma densidade de estados (DOS)
dependentes da energia. Neste modelo, todos os estados de energia abaixo do nivel de
Fermi estdo preenchidos. Entretanto, a origem do mg pode ser entendida melhor através do
modelo de Stoner para o ferromagnetismo, onde ¢ considerado que a interagdo de troca
provoca um desnivelamento entre os centros de gravidade das subbandas do spin-up (mg=
+1/2) e spin-down (mg= -1/2) (figura 3.7(b)). A magnitude do ms, em pp (magnetons de
Bohr) ¢ simplesmente a diferenga entre o numero de elétrons com spin-up e spin-down.
Neste modelo, também pode-se definir os momentos magnéticos através do nimero de
estados vazios ou numero de buracos (mp). Por convengdo, a dire¢do do momento
magnético ¢ paralela aos buracos majoritarios e antiparalela aos elétrons majoritarios [205].
Para o caso da figura 3.7(b), o médulo de mg ¢ dado por m=(NT-N{) up e sua direcdo ¢ a
mesma dos spins up. O my, por sua vez, surge da diferenca do nimero de buracos com
nimeros quanticos m=+1,+2 e m=-1,-2, que é proporcional a interagdo spin-orbita (figura
3.7(c)). J& que a interagdo spin-Orbita ¢ muito menor que a interagdo de troca, pode-se
concluir que o m; ¢ muito menor que 0 m.

Nos experimentos via DCMX, as propriedades dos elétrons 3d sdo mais facilmente
evidenciadas através de excitagdes de elétrons do subnivel 2p para estados ndo preenchidos
do subnivel 3d (figura 3.8) [207]. Na verdade, o espectro de absor¢do de raios-X da borda
L contém contribui¢des das transi¢cdes p—d (pd) e s—p (sp), mas as transi¢des pd sdo 20
vezes mais intensas que as sp [208]. No espectro da borda L existem 2 transi¢des de forte
intensidade, que sdo as linhas brancas denominadas L, e L3 [209, 210]. A soma das

intensidades das linhas L, e L3 ¢ proporcional ao nimero de buracos ny do elemento (figura
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3.9). Esta figura também evidencia a importante caracteristica elemento especifica do

DCMX, ja que a posicao da borda L varia fortemente com o nimero atémico.

Populagio de buracos (modelo de Stoner)

Spin 1 4l orbital

Qcupagdo do orbital 3d g‘ = i

Figura 3.7 — a) Ocupagao do orbital d onde ny € o nimero de estados vazios ou numero de
buracos, b) populagdo de buracos 3d, considerando somente o my € ¢) populagdo de buracos
3d, considerando somente o m; em metais de transicdo ferromagnéticos.
3.4.3 - Modelo de dois passos

Para um melhor entendimento da técnica do DCMX, pode-se fazer uma abordagem
qualitativa, considerando que o subnivel 3d tem apenas momento de spin e que os spins nao
podem inverter seus sentidos durante a transicdo; ou seja, um fotoelétron spin-up (spin-
down) da camada p s6 pode ser excitado para um buraco na camada d com o mesmo
nimero quantico ms (figura 3.8(a)). Este mecanismo pode ser entendido melhor pelo
modelo de dois passos [195, 207].

No primeiro passo (absor¢do), vamos supor que um foton circularmente polarizado
a direita incida sobre a amostra, transferindo seu momento angular 7 para excitar um
fotoelétron proveniente do orbital p. O fotoelétron carrega consigo o momento angular
transferido como um momento de spin. Se o fotoelétron origina-se do subnivel p3; (borda
L3), por exemplo, seu momento angular pode ser transferido em parte para o spin através
do acoplamento spin-6rbita. Se o fotoelétron, por sua vez, origina-se do subnivel py,; (borda
L,) que possui acoplamento spin-Orbita oposto, entdo possuird um spin com polarizagao

oposta ao originado do subnivel p3. Para o caso da incidéncia de um féton circularmente
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polarizado a esquerda um processo inverso acontece ja que o foton incidente carrega agora

um momento angular -# [211, 212] (figura 3.8(a)).

momento de spin  momento orbital

Ls (1+s) :
P L2 (.g) 1=1
La Ls
—— polarizacio a esquernds —— polarizacic a esquerda

polanzacio a dreita

polaizacio a direita

Figura 3.8 — DCMX ilustrado para o modelo de um elétron contendo somente my (a) e
somente my; (b). As transigdes ocorrem do subnivel 2p para estados vazios (buracos) da
banda de condugio 3d (estados acima de Ep). E necessario considerar a interagdo spin-
orbita para o mg (a), enquanto que para my nao. Subtraindo-se os espectros de absor¢ao da
borda L, adquiridos com luz polarizada a direita e a esquerda, obtemos os valores A (borda
L3) e B (borda L), respectivamente.

No segundo passo (excitagdo), as subbandas de energia, spin-up e spin-down, da
camada de valéncia (banda d) funcionam como um detector de spin do fotoelétron excitado.

O eixo de quantizacdo do detetor ¢ dado pela direcdo da magnetizagdo, que para um efeito
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dicréico méaximo, deve estar alinhado com a dire¢cdo do spin do féton. Conforme ilustrado
na figura 3.8(a), subtraindo-se os espectros de absorcdo da borda L, adquiridos com luz
polarizada a direita e a esquerda, obtemos os valores A (borda L3;) e B (borda L),
respectivamente. Repare que A e B possuem sinais contrarios, refletindo os acoplamentos
spin-Orbita opostos, relativos aos subniveis pz» (I+s) e p12 (I-s). Na regra de soma, o

momento de spin ¢ diretamente proporcional a A-2B [213].

-
e
iy

[
——

e l\}__

O | 150 | RO a3 | b H |50
Energia do foton (eV)

—
L]

Secio transversal dacamada L {ua)
[

=
T

Figura 3.9 — Espectro de absor¢do da camada L para o Fe, Co, Ni e Cu. A soma das
intensidades das linhas L, e L3 € proporcional ao numero de buracos nj de cada elemento.

De maneira andloga, se a camada de valéncia d possui um momento orbital (figura
3.8(b)), servirda como um detector para fotoelétrons excitados com momentos orbitais de
mesma polarizagdo. Mesmo na auséncia de um acoplamento spin-Orbita no carogo,
absorcdes de luz circularmente polarizada a direita e a esquerda gerardo fotoelétrons com
momentos orbitais finitos e polarizados. Somando-se todas as intensidades L3(l+s) e L, (I-
s), aparentemente o momento de spin ¢ eliminado e o momento orbital da camada de
valéncia pode ser medido. Pela regra de soma, o momento orbital é proporcional a A+B

[214].
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3.4.4 - Investigando a anisotropia de carga e as propriedades magnéticas

Para materiais macroscopicos que possuem redes cristalinas com alta simetria, a
distribuicdo de carga e as bandas de energia de ligacdo sdo bem isotropicas e por isto,
podemos supor que as intensidades das linhas brancas (L3 e L) e o espectro de dicroismo
nao dependem da orientagdo da amostra com relagdo ao vetor de onda dos raios-X. Assim,
para materiais macroscopicos os numeros de buracos em estados com diferentes simetrias
do orbital d sdo quase idénticos, ou seja, a densidade de carga na célula de Wigner-Seitz ¢
quase isotropica. Por conseqiiéncia, as densidades dos momentos orbitais e de spin sdo
quase isotropicas.

Entretanto, para filmes ultrafinos, as contribui¢des dos orbitais no plano e fora do
plano sao diferentes, devido a anisotropia estrutural. Por exemplo, se a energia de ligacdo
no plano ¢ mais forte do que fora do plano, a largura de banda no plano ¢ maior do que a
obtida para fora do plano. Desta forma, existem diferentes numeros de buracos para
configura¢des no plano e fora do plano e conseqlientemente a densidade de carga, a

densidade de spin € 0 momento orbital sdo todos anisotropicos.

3.4.5 - Regras de soma
Devido a complexidade das regras de soma, utilizaremos o modelo ilustrativo de

duas camadas metalicas separadas por um metal diferente para explica-las [215].

3.4.5.1 - Regra de soma da Carga
Esta regra é governada pelo efeito searchlight [196, 216], onde a absor¢do de raios-

X ¢ governada pelas transi¢des dipolar elétrica e os fotoelétrons sao excitados na dire¢ao

preferencial do vetor campo elétrico E.O campo E funciona, neste caso, como um
searchlight, que para o caso isotropico (materiais de bulk) “enxerga” o mesmo ntimero de
buracos N em todas as diregdes, conseqiientemente as intensidades das linhas brancas Iy 3 e
I1; sdo independentes do angulo de incidéncia (o) do feixe com relacdo a amostra. Neste
caso, tem-se:

(I +Ir2) o= CN Equagao 3.59

onde C ¢ o quadrado do elemento da matriz transi¢cdo radial pd.
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Para o caso anisotropico, entretanto, a intensidade da linha branca depende do
angulo de incidéncia a do feixe com relagdo a amostra. A regra de soma, neste caso, pode
ser escrita como [216]:

(I3 + I2) o= C(N + Noa) Equacao 3.60
onde, o fator Nga pode ser expresso como uma combinagdo linear de N/ e N L [196],
que descreve a anisotropia da densidade de carga na célula unitaria. Um exemplo pratico ¢
encontrado para filmes ultrafinos de Co, onde a anisotropia da densidade de carga surge,

relevantemente, para filmes com espessuras menores que 12 monocamadas [195, 196].

3.4.5.2 - Regra de soma do spin
Para metais de transicdo 3d o acoplamento spin-orbita ¢ pequeno, de forma que a
carga e o spin ficam desacoplados. Como uma conseqiiéncia, a regra de soma do spin pode

ser expressa pela equacao [213]:

(A-2B)a = —g(mS +Mya) Equagdo3.61
Hg
onde, mg ¢ 0 momento de spin:
m=NT-NI{ Equagio 3.62

e mpa ¢ a densidade de spin ou 0 momento dipolar magnético dependente do dngulo [213,
216].

Esta regra de soma pode também ser escrita da seguinte forma:

(A-2B)a = _< m Equacdo 3.63
HB
logo:
m S =m+mpa Equacdo 3.64

O momento dipolar ¢ diferente de zero para estruturas com bandas de energia de
ligacdo anisotrdpicas e indica que o numero de spins na célula unitaria ndo é o mesmo para
diferentes dire¢des cristalograficas. Para a validade da varredura angular € necessario que a
amostra esteja magneticamente saturada em todas as dire¢des; na pratica o melhor ¢ que as
medidas sejam efetuadas em altos campos magnéticos (5 T).

O termo mpoa pode ser desprezado para atomos em amostras de bulk, mas ¢é

relevante para superficies e interfaces. Por exemplo, na superficie do Fe(001), Co(0001) e
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Ni(001) a magnitude de mpa € 0,23 pg, 0,24 ug e —0,082 up, enquanto que em amostras de
“bulk” a magnitude € 0,028 pg, 0,014 ug e —0,027 ug [198].

3.4.5.3 - Regra de soma orbital

Um momento orbital existe se existir um desbalanceamento dos estados com
nimeros quanticos m=+1,+2 e mj=-1,-2, devido ao movimento dos elétrons d em torno do
nucleo, como visto na figura 3.7(c). Isto requer que a reversibilidade do tempo seja
quebrada. Em materiais magnéticos a quebra de simetria ¢ causada pela interagdo spin
orbita, que gera um desbalanco no movimento orbital eletronico no plano perpendicular ao
do momento de spin. Se a banda de energia de ligagdo ¢ altamente simétrica, 0 momento
orbital tem a mesma magnitude, para diferentes direcdes de magnetizacdo da amostra.
Entretanto, para o caso anisotropico as orbitas dos elétrons d sdo anisotropicas.

O DCMX pode medir diretamente a componente do momento orbital na mesma
direcio do momento angular do foton, ja que a helicidade dos raios-X se acopla
diretamente com o movimento orbital eletronico. Na presenca de um campo magnético
externo capaz de saturar a amostra, 0 momento orbital ma na dire¢do o do campo pode ser
determinado pela seguinte regra de soma [214]:

(A+B)a = —£mla Equacao 3.65
2y

E bom salientar que a densidade de carga Ngo, a densidade de spin msa ¢ a

anisotropia do momento orbital ma, sdo todos originados de anisotropias cristalinas.

3.4.6 - Determinacio da razao my/m"

A determinagdo do valor absoluto do momento magnético orbital e de spin parece
ser dificil principalmente por causa da determinacdo de seus denominadores. Uma maneira
simples de contornar esta dificuldade ¢ aplicar as regras de soma para obter a razao
my/m,*". Entio, a partir das equacdes 3.63 e 3.65 pode-se obter:

m, 2(A+B)

= Equacao 3.66
m®  3(A-2B) anas

S
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Neste caso, o numero de buracos e a area isotropica sdo cancelados e a tUnica
dificuldade que se mantém ¢ o conhecimento da contribuigdo do momento dipolar

magnético orbital para determinar o m.

3.4.7 - Validade das regras de soma

As regras de soma acoplam as intensidades das linhas brancas a uma propriedade
eletronica ou magnética do estado fundamental, ou seja, relaciona os sinais de DCMX para
uma dada borda de absor¢do, degenerada pelo acoplamento spin-Orbita, aos momentos
locais de spin e orbital. Isto mostra claramente que 0 DCMX ¢ uma forte ferramenta para
estudar o magnetismo em solidos, pois pode determinar diretamente, através de uma técnica
experimental os momentos magnéticos de spin e orbital. Entretanto, as regras de soma
foram desenvolvidas baseadas em um modelo de um Unico ion com vérias aproximagdes
[213, 214]. Porém, as regras de soma foram rigorosamente verificadas para as bordas L3
de cations em metais de transicdo [217]. Através do estudo detalhado do calculo das
estruturas de bandas eletronicas, foi mostrado que a regra de soma orbital € valida dentro de
um erro de 10% e os erros da regra de soma do spin sdo 40% para o Ni(001), 20% para o
Co(0001) e 15% para o Fe(001) [218, 219]. Isto ¢ essencialmente devido a dificuldade de
determinar o niumero de buracos apropriados a partir da se¢do transversal de absorcao
1sotropica que € muito afetada pela hibridizacao entre as camadas, a dependéncia energética
dos elementos de matriz radial e o ponto de corte para calcular as areas A e B.
Experimentalmente, as regras de soma do DCMX sao confirmadas para o Fe e o Co (bulk),
onde a razdo my/mg estd dentro de um erro de 3% e os momentos magnéticos orbital e de
spin estdo dento de um erro de 7% quando comparados com os valores obtidos por medidas

de razdes giromagnéticas Einstein-de Haas [220].

3.4.8 - Tratamento de dados e obtencao dos resultados
3.4.8.1 - Normalizacio dos espectros de absorciao

A corrente do anel que gera a luz sincrotron ndo ¢ constante e possui uma queda
temporal. Como os espectros sdo extraidos em instantes diferentes, o primeiro passo ¢
normalizar os espectros de absor¢ao pela intensidade absorvida em uma telinha de ouro que

esta posicionada antes da amostra. A telinha de ouro € praticamente transparente a radiagao,
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dentro da faixa de energia utilizada para a andlise de amostras compostas de metais de
transi¢ao 3d, possuindo apenas a absor¢do do continuo. Este sinal obtido da telinha
acompanha as oscilagdes da corrente do anel e ndo causa distor¢do no espectro da amostra
apos a normalizagao.

O segundo passo ¢ casar os dois espectros experimentais adquiridos com luz
circularmente polarizada a direita e a esquerda e campo fixo, antes e depois das bordas de
absor¢do (figura 3.10). Para isto, faz-se necessario adquirir espectros desde 30 eV antes da
borda L3 e 40 eV depois da borda L,. O possivel descasamento dos dois espectros surge do
modo de detec¢ao (efeito de carga, fuga de corrente, isolamento elétrico, etc), da
instabilidade do feixe e da 6tica da linha (alinhamento dos espelhos, monocromador e
motor de passo) [198].

Em nosso caso, quando os espectros ndo se casavam, foi utilizado um método de
multiplicar um dos espectros de absor¢cdo por um namero, perto da unidade, até que
houveste um casamento dos espectros na regido que antecede a absor¢do da borda Lj. O
sinal de dicroismo ¢ entdo obtido através da subtracdo dos dois espectros (tomados com
polarizagdo a esquerda e a direita, respectivamente) (figura 3.10). Se os dois espectros nao
casarem apoOs a absor¢do da borda L, € necessario subtrair uma reta com uma determinada
declividade do sinal de dicroismo. Assim, pode-se calcular as areas A e B, referentes as
bordas L3 e L,, através da integracdo do espectro de DCMX. O limite entre as areas
integradas esta no inicio da area B onde o sinal de absorcao ¢ zero (figura 3.10).

O terceiro passo ¢ subtrair uma reta (com mesma declividade da do espectro) dos
dois espectros de absor¢do. De forma que a regido do espectro anterior a borda L3 esteja
coincidente com a reta constante y=0 (absor¢ao igual a zero).

O quarto passo ¢ extrair uma média dos dois espectros para formar um espectro de
absorgdo isotropica E° (figura 3.10) equivalente a um espectro obtido com luz linearmente
polarizada, ja que para amostras policristalinas, a se¢do transversal de absor¢do isotrdpica e
normalizada para luz linearmente polarizada I ¢ aproximadamente igual & média entre as
secdes transversais normalizadas para luz circularmente polarizada & esquerda I'' e a direita
' °~@+1"2 [221].

No quinto passo, deve-se extrair do espectro de absorcao isotropica, a contribui¢cdo

do espectro continuo, que ¢ modelado por uma funcdo de dois degraus (figura 3.10). Os
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saltos dos degraus ocorrem na posi¢ao dos picos de absor¢ao X3 e X, das linhas brancas L3
e L, respectivamente. A altura do degrau L3(L;) ¢ 2/3(1/3) da intensidade média h dos
ultimos 15 eV do espectro de absorc¢do isotropica. A razdo 2:1 estd de acordo com a
degenerescéncia quantica 2j+1. Experimentalmente, a razao branching ¢ 2,4:1 para o Ni,

2,25:1 para o Co e 2:1 para o Fe [222]. A funcdo de dois degraus pode ser assim escrita:
gCont — %h/(l +e Au(X=Xa)y +%h/(1 +e 2(X=X)y  Equacio 3.67

onde Ars e Ar; sdo a largura de linha a meia altura das linhas L3 e L,, respectivamente.
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0.0002

0.0001

0.0000

Absorc¢édo de raios-X (u.a)

-0.0001 . . . . ; . ;
690 700 710 720 730
Energia (eV)

Figura 3.10 — Espectros de absorcao de um filme fino de Fe com 50 nm tomados com
polarizagdo a esquerda (circulos abertos magenta) e a direita (circulos abertos pretos);
espectro de absorgdo isotropica E' (linha verde), fungdo de dois degraus do espetro
continuo EC™ (linha preta), espectro de absor¢do isotropica extraindo-se o espectro

continuo E* (linha vermelha) e espectro de dicroismo (linha azul).

Assim, o espectro de absor¢do isotropica apOs a extragao do continuo ¢ escrito
como:

ESo=g g Equacdo 3.68

A 4rea isotrOpica serd entdo definida como a integral de E*:
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Aiso _

I, E
E"°dEdI Equacdo 3.69
E

Il i
3.4.8.2 - Correcao dos efeitos de saturacao

Os efeitos de saturacdo ocorrem quando a profundidade de escape dos elétrons ¢
maior ou igual a penetracdo dos fotons-X. Desta maneira, a intensidade do espectro de
absorcao ¢ diretamente proporcional ao numero de fotons que chegam a amostra € nao ao
coeficiente de absor¢do da amostra, ja que todos os fotons incidentes sdo convertidos em
fotoelétrons. O efeito de saturacdo ¢ fortemente dependente da espessura do filme e do
angulo de incidéncia do feixe [223] e exerce grande influéncia sobre a determinagdo do
momento orbital e afeta muito pouco o momento de spin [201, 224]. Em nosso caso, ndo ¢

feita esta corre¢do ja que em nossos experimentos, a profundidade de escape dos elétrons ¢

menor do que a penetra¢do dos fotons-X.

3.4.8.3 - Contribuicio do momento dipolar (mp)

Esta contribuicao torna-se significativa para superficies, interfaces e simetrias nao
cubicas [216, 218, 225, 226]. Uma forma de obter o momento de spin diretamente ¢ utilizar
um campo magnético externo paralelo ao feixe de raios-X na orientagdo magica, 54,7°,
onde a contribui¢do do mp ¢ zero [218]. Outra forma é obter o myp através da varredura
angular entre os eixos de facil e dificil magnetizacdo. Em nosso trabalho, ¢ utilizado um
campo magnético externo paralelo ao feixe incidente que esta orientado a 45° ou a 0° em
relagdo a normal ao plano da amostra. Entdo, ndo ¢ possivel determinar o valor absoluto
desta contribui¢do nas interfaces, mas pode-se alertar para o seu aparecimento e relevancia

no valor do m,*™.

3.4.8.4 - Adicao dos momentos magnéticos 4s e 4p

Estes momentos ndo tém nenhuma contribuicdo para o momento orbital, porém
deve-se somar esta pequena contribuicdo negativa ao momento de spin. Por exemplo, a
correcdo no momento de spin 3d é —2,6% para o Co (bulk) ¢ —3,9% para o Ni (bulk). Na
tabela 3.2, apresentamos os valores calculados dos momentos magnéticos 4s, 4p, 3d e total

para o Fe(001), o Ni(001), o Co(0001) [227], o Fe e o Ni no composto NiysFegs [228].
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3.4.8.5 - Aplicacao das regras de soma
Agora pode-se aplicar as regras de soma para obter o valor de m," ¢ m, e utilizar as
equacgdes que corrigem quanto ao angulo 6 que o feixe incidente faz com a normal e o grau

de polarizagcdo P¢ incompleto do feixe incidente. Assim, tem-se [198]:

meff ___Mn(A—2B)
S - .
P -CosB- A™° N
Equacgdes 3.70 ¢ 3.71
I 2n, (A +B)
|=-

3P -Cosf- A
Em nosso caso, o grau de polarizagdo P¢ foi determinado através de medidas de
amostra padrdo de Fe e Ni, e o valor obtido ¢ aproximadamente 0,8 (detalhes parte

experimental). Na tabela 3.3, sdo apresentados os valores de ny, (3d) para o bulk do Fe, Ni ¢

Co [229, 230] e para o Fe e o Ni na liga NiFe [231].

Tabela 3.2 - Valores calculados dos momentos mg', m, my’ e m,' para o Ni(001),
Co(0001), Fe(001) e Fe e Ni no composto NigsFeys.

Elemento mg (up/atom) | mg® (up/atom) | my® (up/atom) | m," (ug/atom)

bulk -0,005 -0,017 0,570 0,548
Ni (001)

superficie |-0,002 -0,012 0,600 0,586

bulk -0,008 -0,035 1,625 1,582
Co (0001)

superficie |-0,008 -0,030 1,784 1,746

bulk -0,006 -0,020 2,205 2,179
Fe (001)

Superficie | 0,009 0,008 2,851 2,868

) Fe bulk 0,035 -0,012 2,743 2,766

N10.5F60,5

Ni bulk -0,052 -0,148 0,644 0,444

Tabela 3.3 — Numero de buracos n, 3d para o Fe (bulk), Co(bulk), Ni(bulk), Fe e Ni na liga
NiFe.

Elemento |Fe Co Ni

Fe(FeNi)

Ni(FeNi)

Ni (3d)

3,43

2,43

1,41

3,96

1,74
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Capitulo 4
Parte Experimental

4.1 - Producio das Multicamadas Magnéticas
4.1.1 - Introducao

Todas as amostras foram produzidas no Laboratério de Filmes Finos do CBPF-RJ,
através da técnica de Magnetron Sputtering (pulverizagao catddica) ou evaporagdo térmica
(célula de Knudsen). As camadas de Nig;Fejo, Feso)Mnsy, Cu e Ag foram depositadas
utilizando-se fontes DC, enquanto que as camadas de Wy(Ti;o foram depositadas utilizando
fonte RF ou DC. Em analogia a simplificagdo de notagao feita para o Nig;Fej9 e 0 FesoMns
na introducdo, a liga Wy(Tijp ¢ denominada, neste trabalho de tese, apenas por WTi. As
técnicas utilizadas para a caracterizagdo das amostras foram: difracdo convencional de
raios-X, reflectividade, magnetizagdo (SQUID), microscopia de forga atomica (MFA),
espectroscopia Mossbauer por elétrons de conversao (EMEC) e ressonancia ferromagnética

(RFM).

4.1.2 — Métodos de Preparacao
4.1.2.1 - Sistema Magnetron Sputtering

O sistema modular de deposicao ATC-2400 foi projetado pelo engenheiro Alexandre
Mello (CBPF) em parceria com a empresa AJA-International/USA (fig. 4.1). Este sistema
inclui varios melhoramentos em relagao ao equipamento de sputtering do laboratério do Prof.
Ivan Schiiller, em San Diego, California. Sua versatilidade permite diversas configuracdes de
operagado para atender as mais variadas aplicacdes de preparacao de filmes finos em forma de
multicamadas e ligas.

Em sua camara principal cilindrica (Main Chamber), de 75 cm de diametro por 35 cm
de altura, encontram-se dispostas circularmente cinco fontes Magnetron: trés com 2
polegadas de diametro e duas com 1,5 polegadas de didmetro. Na pulverizacao catddica, o
alvo do material que se deseja depositar € colocado em um potencial negativo. Um gés inerte
(em nosso caso utiliza-se argonio-ultra puro) € inserido na cdmara e através de uma fonte DC
(direct current) ou RF (radio frequency), pode-se fazer a igni¢ao de um plasma. Os ions do

plasma sdo atraidos em direcdo do alvo e ao se chocarem com a rede cristalina podem
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arrancar atomos (fendmeno de sputtering). Através do campo magnético gerado pelas
magnetrons, o plasma fica posicionado bem perto do alvo, onde os elétrons fazem Orbitas
helicoidais, promovendo novas ioniza¢des (Magnetron Sputtering), veja figura 4.2. Devido
ao confinamento do plasma, baixas pressoes de Ar (em torno de 2 mTorr) podem ser
utilizadas, o que favorece a produgdo de filmes bem estruturados e de baixas rugosidades.

A ignicdo com DC ¢ geralmente usada para alvos de boa condutividade, enquanto que
a com RF, que ndo exige um eletrodo para fazer a igni¢cdo, ¢ usada para materiais isolantes e
de baixa condutividade. Antes da deposicdo dos filmes, costuma-se fazer um pré-sputtering,
para limpar a superficie dos alvos, que geralmente agregam algum 6xido em sua superficie.
Como os o0xidos diminuem a condutividade do material, a limpeza dos alvos ¢ geralmente
efetuada, utilizando a fonte RF. Os materiais podem ser colocados em qualquer uma das
Magnetrons, com excecdo dos alvos ferromagnéticos (FM) que devem ser colocados
naquelas com didmetro de 2”, para que as linhas de campo magnético responsaveis pelo
confinamento do plasma nao passem todas pelo interior do alvo. Deve-se também neste caso,
mudar o nucleo da Magnetron, passando de ima permanente para material ferromagnético.
Além disto, alvos FM ndo podem ser muito espessos (tge< 0,1”’). Multicamadas com até cinco
materiais diferentes (elementos, ligas, 6xidos, ceramicas, etc.) podem ser formadas, existindo
ainda a possibilidade de formar ligas a partir da co-deposi¢do simultinea de dois alvos
adjacentes.

Todo o processo de deposi¢do das multicamadas ¢ controlado por um sistema de
computador, onde o tempo de deposi¢cdo de cada alvo define a espessura da camada desejada,
desde que seja conhecida, previamente, a taxa de deposicdo de cada alvo. Maiores detalhes
sobre o sistema podem ser encontrados nas referéncias [132, 148].

O sistema Magnetron Sputtering possui uma antecamara (Loadlock) acoplada a
camara principal (Main Chamber) por uma valvula manual de ultra alto vacuo. A fungao da
antecamara ¢ permitir a colocagdo ou a retirada dos porta-substratos na camara principal sem

quebrar o vacuo, aumentando ainda mais a versatilidade deste sistema.
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Figura 4.1 - Esquema do sistema Magnetron Sputtering do laboratorio de filmes finos do CBPF.
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Figura 4.2 - Esquema do processo de preparagdo de filmes finos através da técnica de
sputtering.
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4.1.3 - Substratos

Foram utilizados dois tipos de substratos:

1) Si<100> monocristalino com polimento nas duas faces marca-KDB-75,
dopagem tipo p, resistividade de 7,5 Qcm, espessura de 460 um e diametro de 10 cm;

2) Si<111> monocristalino com polimento em unica face marca AS 290, dopagem
tipo p, resistividade de 0,28 Qcm, espessura de 290 pm e diametro de 10 cm.

Os substratos foram cortados por uma microriscadora (localizada no Centro
Tecnoloégico do Exército - CETEX) com serra de diamante, em tamanhos pré-determinados
de 10 x 12 mm. Para a limpeza dos substratos foi utilizada uma rotina desenvolvida no
proprio laboratorio. Maiores detalhes, do processo de limpeza, podem ser obtidos nas
referéncias [132, 148]. Os substratos possuem uma camada de 6xido nativo que impede a
formagao de ligas na interface Si/primeira camada. Durante a deposi¢do, os substratos

foram mantidos a temperatura ambiente.

4.1.4 — Alvos
Na tabela 4.1 estdo apresentadas as especificacdes (estequiometria, didmetro,
espessura e pureza) dos alvos utilizados nesta tese para deposi¢do por pulverizacio

catddica.

Tabela 4.1 - Alvos utilizados na preparacdo das multicamadas através da técnica de
sputtering.

Alvos Fabricante | Didmetro (”) | Espessura () | Pureza %
WooTi19p wt% | Pure Tech 1,5 0,125 99,95
NigiFej9 wt% | Pure Tech 2,0 0,125 99,95
FesoMnso at% | Pure Tech 2,0 0,125 99,95

Cu Pure Tech 1,5 0,125 99,995
Ag AJA 1,5 0,125 99,95

4.1.5- Preparacio dos filmes finos
4.1.5.1- Monocamadas e taxas de deposi¢ao

Definidos os alvos e substratos a serem utilizados no sistema escolhido, € preciso
determinar as taxas de deposi¢do de cada alvo, antes da deposi¢ao das multicamadas. Para

determinagdo destas taxas, ¢ preparada uma camada unica (monocamada) de cada alvo que
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se deseja depositar, utilizando condigdes idénticas as que se quer utilizar na deposi¢do das
multicamadas. A espessura de cada monocamada pode ser determinada através do ajuste da
respectiva curva de reflectividade. Os ajustes das curvas de reflectividade foram efetuados
utilizando o programa WINGIXA da Phillips. Como se conhece o tempo de deposicao de
cada monocamada, as taxas de deposi¢do de cada alvo podem ser determinadas. Como a
espessura do alvo se modifica apds cada sessdo de sputtering, para alguns alvos se faz
necessario fazer uma calibragdo apos aproximadamente 50 amostras. Alvos como o NiFe e
o Cu possuem taxas muito bem definidas e como ¢ mostrado adiante, praticamente nao
precisam ser recalibrados para as condigdes utilizadas nesta tese. Entretanto, alvos como o
WTi possuem taxas de deposicdo com grandes oscilacdes, considerando condicdes de
preparacdo idénticas. Em alguns momentos desta tese, houve dificuldade em encontrar
equipamento disponivel para fazer medida de reflectividade, neste caso, foram utilizadas
taxas pré-existentes. Quando o alvo ndo havia sido calibrado nenhuma vez, utilizou-se,
como valor inicial, a taxa discriminada na tabela da AJA, que possui valores de taxas de
deposic¢ao normalizados pela taxa do Cu. As espessuras também podiam ser determinadas
através das balancas de cristais de quartzo acopladas ao sistema sputtering do CBPF.
Entretanto, o braco do cristal ndo alcanca a altura onde est4 posicionado o porta substrato.
Neste trabalho, os cristais de quartzo atenderam a outra finalidade, que sera descrita mais
adiante. A tabela 4.2 apresenta os valores das taxas de deposi¢do utilizadas nesta tese.
Quase todas as amostras foram preparadas utilizando como base a calibragdo n° 1.
As taxas, do NiFe, FeMn e Cu, foram encontradas pelo método descrito no paragrafo
anterior. Nesta etapa, ndo puderam ser obtidas as curvas de reflectividade para as
monocamadas de WTi e Ag, devido a razdes técnicas. Para o caso do WTi, foi necessario
utilizar uma taxa estimada a partir do resultado encontrado para um sistema anterior com
pressao de trabalho de 2 mTorr. Para o caso da taxa da Ag, ndo havia medida pré-existente
e entdo utilizamos a tabela da AJA. Como foi necessario determinar as taxas de deposicao
para diferentes pressdes de argonio, utilizou-se os cristais de quartzo para obter as taxas em
diferentes pressoes através de uma regra de trés. Os cristais foram posicionados bem
préoximos aos alvos. Obteve-se, entdo, as taxas de deposicdo do FeMn, NiFe e WTi, nesta
posicao para as pressdes (Pressdo de trabalho) de 2, 5 ¢ 10 mTorr de argdnio. Como eram

conhecidas as taxas a 2 mTorr, na posicao desejada para deposi¢ao das multicamadas,
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utilizou-se as proporcdes entre os valores obtidos com as medidas através dos cristais para

encontrar as taxas de deposicdo do NiFe, FeMn e WTi, em 5 ¢ 10 mTorr, na posi¢ao de

deposi¢ao (tabela 4.3). Durante as medidas com o cristal, grandes oscilagdes na taxa do

WTi1 foram observadas.

Tabela 4.2 — Calibragdes dos alvos (sputtering) utilizados, com as suas respectivas taxas de
deposicdo, descrevendo detalhadamente os parametros de deposigao.

Alvo gze;:;g gzebzsliz cfi)e Taxa Ignicdo Corrente | Tensdo | Poténcia

. ~ ) T
(calibragao n”) Py (Torr) (mTorr) (A/s) (mA) (V) (W)
WooTio (1) | 9,0x 10® 2 142 | RF - - 50
Nig Fepo (1) | 1,1 x 107 2 1,33 | DC 97 404 40
FesoMnso (1) | 9,3 x 107 2 0,92 | DC 88 342 30
Cu (1) 95x 10" 2 123 | DC 54 355 19
Ag (1) 75x 10" 2 2,00 | DC 54 395 22
FesoMnso(2) | 9,1 x 10 2 081 | DC 88 312 28
NigiFerp(2) | 9.8x10° 2 1,36 | DC 97 394 39
Cu (2) 57x 10" 2 129 | DC 54 353 19
WooTiio (2) | 4,0x 107 2 093 | RF - - 50
WooTio (3) | 4,0x 107 5 0,77 | RF - - 50
WooTio (4) | 8,5x10° 10 0,73 | RF - - 50
WooTiio (5) 7x 10" 2 1,43 | DC 157 370 57
WooTi (6) | 7x10° 5 1,45 | DC 157 308 48
WooTin(7) | 7x10° 10 085 | DC 157 279 43

* Os valores em vermelho indicam valores estimados através de dados pré-existentes ou

tabelados.

Tabela 4.3 — Taxas de deposicao dos alvos WoTi;o, NigiFejg € FesoMnsg para 5 e 10 mTorr,
obtida através de medidas indiretas com os cristais de quartzo.

Alvos Taxa de deposi¢ao Taxa de deposi¢ao
Pr=5mTorr Pr=10 mTorr
WooTij 1,62 1,52
NiglFelg 0,90 0,59
Fe50Mn50 0,69 0,51

Através de medidas dos cristais, foi também previsto que a taxa real da prata era de

aproximadamente 4 A/s, que estd em torno do dobro da taxa pré-estimada na tabela da

AJA. Como a Ag foi apenas utilizada como buffer, esta discrepancia entre o valor estimado

e real da espessura ndo gerou nenhuma problematica adicional, no que tange as

propriedades magnéticas e estruturais.
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Apds aproximadamente 50 multicamadas, foi feita uma segunda calibragdo e
observamos uma variacao desprezivel para o NiFe e o Cu. Entretanto, uma redugdo no
valor da taxa de deposi¢do do FeMn foi observada. O ajuste das curvas de reflectividade
das multicamadas indicaram que o valor da taxa do FeMn durante a preparagdo das
multicamadas esta proximo a encontrada na segunda calibragao.

Devido a instabilidade do WTi, apos a preparagao de todas as multicamadas com
excecdo do ultimo sistema estudado, as taxas de deposi¢do foram obtidas para
monocamadas preparadas em 5 e 10 mTorr (calibragio 3 e 4) e ndo encontrou-se
concordancia entre estes valores e os obtidos a partir dos ajustes das curvas de
reflectividade das multicamadas. Este fato evidencia que o alvo de WTi, sob condigdes
idénticas, pode ter taxas de deposicdo diferentes para amostras preparadas em instantes
diferentes. Para a ultima série, houve um problema na fonte RF e foi necessario que

depositar o WTi por DC (calibragdo 5, 6 ¢ 7).

4.1.5.2- Bi e Tricamadas

Os filmes finos foram depositados em forma de bi e tricamadas com um periodo de
deposicdo bem determinado. Durante a realizagdo deste trabalho de tese foram produzidas
98 amostras.

As séries sao representadas no texto, nas figuras e nas tabelas de acordo com a
nomenclatura: substrato/camada semente (espessura)/camada 1 (espessura)/camada 2
(espessura)/..../camada n (espessura)/camada protetora (espessura). Nas tabelas que
apresentam resultados de reflectividade ou MFA, a ¢ (rugosidade média quadratica) ¢
inserida na interface entre uma camada e outra. A unidade de medida das espessuras e
rugosidades ¢ o nm.

Em todos os sistemas, as camadas foram depositadas sob um campo magnético
externo (Hex) de 460 Oe, gerado por imads permanentes de Nd-Fe-B, com exce¢do de uma
amostra, onde a anisotropia unidirecional da interface foi induzida através de um pos-
resfriamento com campo de 5 T, desde a temperatura de 400 K até a temperatura ambiente.
Em todas as amostras, a direcdo do Hey foi registrada na face do substrato ndo coberta pelo

filme, utilizando-se uma caneta de retroprojetor. O simbolo utilizado para registrar esta
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dire¢do foi uma semi-reta orientada, que possibilitou o alinhamento das amostras nas

medidas de magnetizacao (SQUID), RFM e DCMX.

A tabela 4.4 apresenta as séries de bi e tricamadas produzidas, onde a pressdo de

base (vacuo obtido antes da ignicdo dos plasmas) Pg e a pressdo de trabalho Pt estdo

discriminadas.

Tabela 4.4 — Quadro esquemadtico apresentando as séries de multicamadas produzidas nesta

tese.
Séries (espessuras em nm) (le)]i“r) (m"ll)“I)rr)
Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5), 3,5x 5
t=2,5,7,10¢ 20 107
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/WTi(5), 4,5 5
t=1,5,10¢20 107
Si<100>/WTi(10); Si<100>/WTi(10)/NiFe(5); 40
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15) e o7 2
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15)/WTi(10)
Si<111>/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10), 3,5x )
t=1,3¢5 107
* $i<100>/Ag(100)/FeMn(15)/NiFe(tyWTi(10), t= 1, 5 ¢ 10 81’8_? 2
Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10), 8,0 x 5
t=1,5¢ 10 107
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t) WTi(7), t = 3,5,7, 10 | 4,0x 5
20 10
Si<100>/WTi(7)/NiFe(10)/FeMn(15)/ 9,0 x 5
NiFe(10)/WTi(7) 10°®
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/ 9.0x | 5 510
NiFe(10)/WTi(7) 10°® ’
* §i<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/ 7,0 x 5
NiFe(10)/WTi(7) 10°®
Si<100>/WTi(7); Si<100>/WTi(7)/NiFe(30);
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15); 0%
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/ of | 2:5¢10

NiFe(10) e Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/
NiFe(10)/WTi(7)

*Q buffer de Ag foi tratado a 200 °C durante 2 horas para melhor texturizagio <111>
da Ag. *Unica amostra depositada sem campo magnético aplicado, que
posteriormente foi submetida a um resfriamento desde 400 K até a temperatura

ambiente, sob um campo de ST.
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4.2 - Caracterizaciao das Multicamadas Magnéticas

As multicamadas desta tese foram caracterizadas, ex-situ, a temperatura ambiente.

4.2.1 Caracterizacao Estrutural
Foram utilizadas as seguintes técnicas:
1) reflectividade para determinar as espessuras, a modulacao artificial e a rugosidade;
2) difragdo de raios X convencional (DRX) para determinar o tipo de estrutura formada e a
textura cristalografica e

3) microscopia de forca atomica (AFM) para o estudo da rugosidade superficial.

4.2.1.1 - Reflectividade

Foram utilizados 3 difratometros diferentes. Um do Laboratorio de Raios-X do
CBPF (para amostras em po), sob a responsabilidade do Dr. Ademarlaudo F. Barbosa,
utilizando radiacio Kgmedio do Cu (A=1,5418 A), com medidas realizadas pela técnica
Valéria Moraes; outro do México sob a responsabilidade do Dr. Noel Nava, com a radiacao
Kq1 do Cu (A=1,5406 A) e o tltimo da UFRGS modelo X’PERT da marca Phillips com a
radiacdo Ky; do Cu (A=1,5406 A).

4.2.1.2 - Difracao convencional de raios-X

Foi utilizado um difratometro do CBPF, marca Rigaku, modelo Mini Flex, sob a
responsabilidade de Wilson Vanoni, com radiagio Kg; do Cu (A=1,5406 A). Em um
difratometro trabalhando em regime 0-26 acoplados, so existem picos de difracao relativos
a planos paralelos ao plano do porta amostras. Para uma amostra policristalina em po, os
graos sao orientados aleatoriamente e um desnivel da amostra em relacao ao plano do porta
amostras ndo gera muita influéncia nos picos difratados. Entretanto, no caso de filmes
finos, que possuem, basicamente, uma estrutura monocristalina na dire¢do perpendicular ao
plano do filme, dependendo do desnivel da amostra em relagdo ao porta-amostras, os picos
de difragdo podem desaparecer. Ainda existe a influéncia da rotagdo da amostra em relacao
ao feixe incidente, pois girando a amostra no plano do porta-amostras, pode-se aumentar ou

diminuir a intensidades dos picos de difracdo. Isto pode ser explicado pelo fato de que a
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amostra nao possui o empilhamento coerente paralelo ao plano do filme em todas as regides
da amostra. O efeito ¢ mais pronunciado em camadas mais finas, como por exemplo, a do
buffer e capping layers em nossas amostras. Uma maneira de otimizar a difragdo ¢ realizar
uma medida de rocking curve para achar a posi¢do da amostra, onde a reflexdo ¢ maxima.
A partir dai, acopla-se o 0 ao 20 e realiza-se a medida. Entretanto, em nossas medidas de
difracdo convencional ndo foi realizado este procedimento e por isto o pico de difragdo do

buffer de WTi nio foi visualizadona maioria das medidas.

4.2.1.3 - Microscopia de Forca Atomica (MFA)

O microscopico de forca atdmica ¢ um instrumento que permite a obtencdo de
informagdes locais, com resolu¢do atomica, da superficie de filmes finos. Possibilita a
investigacdo de propriedades tais como: rugosidade superficial, dureza, rigidez e
elasticidade.

As medidas de rugosidade, apresentadas neste trabalho, foram realizadas no
Laboratorio de Microscopia de For¢ca Atomica do CBPF, sob a responsabilidade do Prof.
Omar A. Caride e Profa. Suzana Caride. Utilizando o software de SPIP (Scanning Probe
Image Processor) da Image Metrology foi possivel processar as imagens de MFA e obter os

valores de o, £ e h das superficies.

4.2.2- Caracterizacao Magnética
Foram utilizadas as seguintes técnicas:

1) Espectroscopia Mdssbauer utilizando elétrons de conversao (EMEC), para a analise
magnética local da vizinhanga dos isétopos *’Fe e a determinagdo dos pardmetros
hiperfinos;

2) Magnetometria (M), para obter o ciclo de histerese, com respectivos Hep € He;

3) Ressonancia ferromagnética (RFM), para verificar as fases magnéticas presentes nas
camadas e estudar as anisotropias magnéticas;

4) Dicroismo circular magnético (DCMX), para determinar a configuracdo de spins dos

filmes;
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4.2.2.1 - Espectroscopia Mossbauer por elétrons de conversio (EMEC)

Neste trabalho, foram realizadas medidas de EMEC, a temperatura ambiente;
utilizando um sistema com configuracdo em aceleracdo constante (Figura 4.4), construido
no Laboratério de Mdssbauer do CBPF, que ¢ constituido de:

i) uma fonte Méssbauer de °’Co em matriz de rodio,

i1) um detetor a gas proporcional;

ii1) um transdutor de velocidade;

iv) um analisador multicanal;

v) um amplificador;

vi) um pré-amplificador;

vii) uma fonte de alta voltagem para alimentar o detetor;

viil) um controlador do transdutor de velocidade;

iX) um micro computador;

x) um cilindro de gés com uma mistura de He (4%) -CHy4 (96%) (hélio- metano);

x1) porta-amostra conectado ao detetor a gas proporcional.

Drive com a Transdutor de
f h locidad
. Detetor Pré-amplificador
Gas p
-
Alta voltagem
e
~
Amplificador
principal
Controlador Analisador
do transdutor multicanal

Figura 4.3- Diagrama esquematico de um sistema Maossbauer que trabalha na
geometria de espalhamento (reflexao).
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4.2.2.2 — Magnetometria por SQUID

Para a realizagdo de medidas de magnetometria foi utilizado um magnetdmetro
SQUID, marca Quantum Design, capaz de operar, desde a temperatura de 2 K até 450 K e
com campos de at¢ 5 T. Medidas de magnetizacdo em funcdo do campo magnético e da
temperatura podem ser extraidas neste equipamento. Curvas de susceptibilidade também
podem ser adquiridas. O SQUID possui uma o6tima sensibilidade, de forma que mesmo,
pequenos fragmentos dos filmes finos podem ser medidos. Neste trabalho, realizou-se
medidas de magnetizagdo em fun¢do do campo magnético, a temperatura ambiente.

O porta-amostras ¢ um canudo sem sinal diamagnético expressivo. Para o caso de
filmes, em medidas paralelas ao plano do filme, costuma-se fixar a amostra com uma fita
de Kapton (diamagnético) que cobre quase todo o canudo. Assim, ¢ garantida a orientagdo
da amostra e o Kapton ndo influenciard na medida, pois estard presente em toda a
varredura. Em nossas amostras, a direcdo do Hex aplicado durante a deposi¢ao foi alinhada
com a direcdo do campo magnético produzido pelo SQUID. Através do sinal da
magnetizacao espontanea (H=0), que pode ser identificada pela curva virgem do ciclo de
histerese, o sentido positivo do Hex (em relagdo ao H do SQUID) aplicado durante a
deposicdo foi identificado. Como a bobina supercondutora do SQUID trabalha na
temperatura de He liquido, antes de inserir o canudo com a haste de medidas dentro do
SQUID, faz-se necessario evacuar uma camara auxiliar intermediaria entre o meio
atmosférico e o interior do SQUID. A troca das amostras s6 pode ser realizada a
temperatura ambiente.

O préximo passo ¢ realizar o procedimento de centrar a amostra em relagdo ao
sistema detector. Apds a amostra ser centrada, basta definir os pardmetros no programa e

realizar a medida.

4.2.2.3 - Ressonancia Ferromagnética (RFM)

Esta técnica permite obter informacgdes sobre as propriedades magnéticas das
camadas ferromagnéticas das amostras. Foram realizadas medidas de ressondncia
ferromagnética a temperatura ambiente, em banda-X (9,59 GHz), no espectrometro marca

Bruker, modelo ESP300C, do laboratorio de Ressonancia Ferromagnética da Universidade
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Federal de Goias - UFG, sob a responsabilidade do Prof. Fernando Pelegrini, utilizando
uma cavidade cilindrica ressonante de microondas.

Um experimento de ressonancia ferromagnetica (RFM) consiste em aplicar um
campo de microondas (RF) numa amostra situada num campo magnético estatico Hext, €
observar as linhas de absorcao ressonante. O campo magnético da radiagdo de microondas
h(t) ¢ aplicado perpendicular ao campo estatico, de modo que ele tende a perturbar os

spins e desvia-los da posi¢do de equilibrio (figura 4.4).

. g it
microondas h.eiwt

Figura 4.4 — Esquema representando um experimento de RFM, onde o h(t) ¢ aplicado
perpendicularmente ao Hey € 0s eletroimas podem girar em torno do eixo de propagacgdo do
h(t). As ilustracdes em vermelho e verde representam as posi¢des da amostra, em relacao
ao espectrometro, para varreduras no plano e fora do plano, respectivamente.

Quando a freqliéncia da radiagdo esta proxima da freqii€ncia do modo uniforme, o
campo RF produz o movimento de precessao dos spins € a amostra absorve energia da
radiagdo. A ressonancia ¢ caracterizada por uma linha de absorc¢do, cuja largura da
informagdes sobre a homogeneidade magnética dos filmes.

Como o eletroima pode girar sobre uma base, a direcdo do Hey em relagdo a
amostra pode ser variada. Neste espectrOmetro, pode-se obter uma precisido de 0,1° na
orientacdo do Hey. Devido a presenca da cavidade cilindrica, varreduras angulares de até

360° podem ser feitas. Foram realizados 2 tipos de varreduras: i) no plano e ii) fora do
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plano, onde a amostra ¢ posicionada conforme ilustragdo em vermelho e verde,

respectivamente, na figura 4.4.

4.2.2.4 — Dicroismo Circular Magnético por Absorc¢ao de Raios-X (DCMX)

As medidas de DCMX foram realizadas na linha DO8A-SGM do Laboratorio
Nacional de Luz Sincrotron - LNLS. Um perfil magnético em profundidade foi feito
através de medidas de DCMX desde a superficie da camada superior de NiFe até¢ a
primeira interface FeMn/NiFe. A faixa de energia das bordas de absor¢ao L, 3 do Mn, Fe e
Ni esta entre 600 eV ¢ 900 eV e a profundidade de escape dos elétrons estd em torno de 7
nm.

Para realizar este experimento, camadas finas do material foram removidas por
intermédio de um ion sputtering in situ com ions de 1 keV, corrente de ions de 25 pA ¢
dngulo de incidéncia de 25° em relagdo a normal do filme. Apds a remogdo de uma
espessura desejada e a recuperacio da pressdo de base (10 Torr) dentro da cimara de
ultra-alto vacuo, uma medida de DCMX foi realizada. Este método foi repetido inimeras
vezes, até que fosse obtida informagdes da camada de FeMn. A amostra foi posicionada de
forma que um angulo de 45° fosse formado entre o plano do filme e a dire¢do de
propagacdo da luz sincrotron. Uma polarizagdo de 80 % foi selecionada e um campo
magnético de 2 kOe paralelo a dire¢do de propagacao do feixe de raios-X foi produzido
por um ima permanente. Os resultados de DCMX foram obtidos da subtracdo de dois
espectros adquiridos com magnetizagdo oposta, onde a polariza¢do da linha foi mantida
fixa. A forma de tratar os dados e de obter os valores dos momentos orbital e de spin foi

descrita no capitulo 3.
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Capitulo 5
Resultados e Discussoes

Antes de iniciar o estudo do papel da rugosidade no efeito de EB, foi necessario
encontrar um sistema estavel que reproduzisse caracteristicas bem conhecidas na literatura,
como, por exemplo, o comportamento do campo de EB (Hep) em fungdo da espessura das
camadas ferromagnéticas e antiferromagnéticas. Neste capitulo, serd apresentado um estudo
exploratério, que foi realizado com o intuito de obter um sistema otimizado e bem

comportado, no qual o estudo da influéncia da rugosidade sera realizado.

5.1 - Multicamada Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5), Pr=2 mTorr

O primeiro sistema investigado ¢ uma bicamada NiFe/FeMn, onde se varia tyipe.
Sabe-se que o aparecimento do crescimento texturizado da fase y-FeMn, neste sistema,
depende fortemente da textura da camada de NiFe. Assim deve-se escolher também um
buffer que possibilite o crescimento texturizado do NiFe na direcdo <111>. Morales e
colaboradores [232] reportaram que a multicamada Si<100>/WTi/[NiFe/WTi],/WTi possui
uma estrutura de super-rede bem definida com uma alta textura na diregdo <111>. O buffer
de WTi possui estrutura ccc e cresce sobre o substrato de Si<100> com uma textura <110>
possuindo um pico de difragdo proximo a 39,9° (figura 5.1). Este pico nem sempre pode ser
observado nos difratogramas de raios-X apresentados, por razdes descritas na se¢do 4.2.1.2.
Para uma camada de 17 nm de WTi, o tamanho de grao calculado, a partir da férmula de
Scherrer, ¢ de 15 nm. Logo, pode-se considerar que em relagdo a normal ao plano da
amostra, o buffer de WTi é composto por apenas 1 grao cristalografico.

As interfaces NiFe/WTi sdo bem definidas, devido a baixa miscibilidade entre os
elementos Fe ¢ W (AHp,is=0 kJ/mol) e Ni e W (AH ;= -3 kJ/mol) [233, 234]. A inser¢do de
Ti aumenta a miscibilidade na interface (Fe/Ti (AHmis= -19 kJ/mol), Ni/Ti(AHpyis= -39
kJ/mol)), entretanto o pardmetro de rede passa de 3,15 A para 3,20 A, diminuindo ainda
mais o misfit na interface entre o NiFe e o WTi. Desta forma, uma pequena rugosidade

interfacial ¢ formada e vale aproximadamente 3 A. Este resultado estd de acordo com os
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dados de Morales e colaboradores [232], que estimaram uma camada morta de apenas 3 A

para a interface NiFe/WTi.
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Figura 5.1 — Difratograma de raios-X de uma camada Unica de WTi com 17 nm de
espessura.

Através do ajuste das medidas de reflectividade, pretende-se obter o valor das
espessuras de cada camada e as respectivas rugosidades. A pratica de ajuste com o
programa WINGIXA da Phillips nos mostrou que existem varios resultados de ajustes
possiveis, dependendo dos dados iniciais inseridos. Estes dados iniciais de rugosidade que
devem ser inseridos no ajuste das curvas de reflectividade sdo obtidos de uma deposicao
progressiva da multicamada Si<100>/WTi/NiFe/FeMn/WTi (vide tabela 5.1).

Através do ajuste da curva de reflectividade da amostra Si<100>/WTi(10), ¢é
encontrada a rugosidade da interface Si/WTi, que por sua vez € inserida como valor inicial
no ajuste da curva de reflectividade do filme Si<100>/WTi(10)/NiFe(5) e assim por diante.
As curvas de reflectividade das multicamadas resultantes da deposi¢do progressiva estao
apresentadas, juntamente com os respectivos ajustes, na figura 5.2. Os resultados destes

ajustes sdo mostrados na tabela 5.1. O erro nas medidas (R) foi estimado através de um
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calculo de minimos-quadrados, utilizando a relacdo: R(%) = \/ 7’/ Z:[log(leXlO ) x 100,
onde, z* =Y [log(l4)—log(l,,)]*. leai € lexp sd0, respectivamente, as intensidades da

curva de reflectividade experimental e calculada, tomadas em cada ponto do difratograma.
Em quase todos os resultados de reflectividade desta tese, o erro esta entre 7% e 10%, com

excecao das amostras com buffer de Cu que apresentaram um erro de aproximadamente

15%.
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—— Experimental Si<100>/WTi(10)

Figura 5.2 — Curvas de reflectividade (em linha preta) de cada camada da deposicao
progressiva da multicamada Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15)/WTi(10). Os ajustes
tedricos, obtidos com o programa WINGIXA, estdo representados em vermelho.

Medidas de MFA foram realizadas para obter informagdes sobre o estado da
superficie da camada, ap6s cada etapa da deposi¢do progressiva. As medidas foram
tomadas, ex-situ, imediatamente apds a preparagdo das amostras para evitar que 0 processo
de oxida¢dao modificasse excessivamente o estado da superficie das amostras. A Figura 5.3

apresenta as imagens das superficies das camadas, representadas em tons de azul, onde os
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tons mais claros representam os picos € 0s tons mais escuros representam os vales da
rugosidade. Uma escala correspondente aos tons das imagens esta apresentada em forma de
uma barra vertical posicionada no canto superior esquerdo de cada imagem. A barra
também dé informagdo da distancia vertical entre o vale mais profundo e o pico mais alto
presente na superficie, que aqui ¢ denominado de rugosidade méxima (Gmax). As imagens
possuem dimensdes de 2000 nm x 2000 nm e uma resolucao de 300 x 300 pontos. A ponta

de Si utilizada mede 30 nm de didmetro.

2000 A |- o — 2080 fm

1000 e

[ rim

2000 rim : - = 2000 i 85

202 nm

ipatm| = = 00

0rm

0rim (I [ rim 1068 nm

Figura 5.3 — Imagens superficiais dos filmes: (a) Si<100>/WTi(10), (b) Si<100>/WTi(10)/
/NiFe(5), (c) Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15) e (d) Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/
FeMn(15)/WTi(10).

A tabela 5.1 apresenta os valores de espessura e ¢ resultantes dos ajustes das curvas
de reflectividade (figura 5.2) e dos valores de ©, Gmax, & € h, obtidos através do tratamento

das imagens de MFA (figura 5.3) de cada amostra resultante da deposi¢ao progressiva da
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multicamada Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15)/WTi(10).. Um cédigo de cores foi

utilizado para distinguir as respectivas superficies e/ou interfaces.

Tabela 5.1 — Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade e dos valores de G, Omax, §
e h obtidos por MFA, dos filmes resultantes da deposi¢cdo progressiva da multicamada
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15)/WTi(10)/. As superficies e/ou interfaces estdo
discriminadas por um codigo de cores.

Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(15)/WTi(10)

Unidade de medida (nm)

Reflectividade MFA
Espessura |l ywri | o | NiFe| o | FeMn| o | WTi 6 |om| & | N
Nominal
SYWTi(10)/ | 0,07 | 6,5 | 0,60 0,11 10,67 | 35 10,50
SYWTi(10)/
NiFe(5)/ 0,07 | 6,4 | 0,38 4,1 |0,85 0,18 | 1,01 | 287 | 0,28
SYWTi(10)/
NiFe(5)/ 0,08 | 6,7 {020 50 |0,68| 13,0 |2,05 0,13 | 1,01 | 158 | 0,16
FeMn(15)/
SYWTi(10)/
NiFe(5)/
FeMn(15)/ 0,03| 6,5 | 027 | 46 |0,54| 124 | 0,62 | 6,0
WTi(10)

Da tabela acima alguns resultados muito importantes podem ser extraidos. Dos
resultados de reflectividade, verifica-se que a maioria das espessuras das camadas obtidas
pelo ajuste s3o inferiores as nominais, indicando que as taxas de deposicdo foram
superestimadas para o WTi e para o FeMn (vide capitulo 4). Nota-se, claramente, através
dos resultados obtidos para as interfaces destacadas em vermelho, azul e verde, que o valor
de o da superficie exposta a atmosfera ambiente € superior aquela obtida quando a
respectiva interface estd enterrada. Por exemplo, para a interface destacada em verde,
quando a superficie estd exposta a atmosfera, a ¢ vale 2,05 nm, enquanto que a respectiva
superficie, quando coberta por uma camada adjacente apresenta uma & de 0,62 nm. E bom
ressaltar que o valor de o da interface ¢ composto pela rugosidade e pela graduacio
composicional, conforme descrito na secdo 3.1. Portanto, seria previsivel que o valor de &
da interface fosse maior do que o respectivo valor da superficie exposta. Entretanto, deve-
se acrescentar que as medidas de reflectividade sdo realizadas ex-situ, de forma que um

processo de oxidacdo ocorre na interface filme/ar, que, por sua vez, gera um aumento no

valor de o. Este efeito foi mais pronunciado na camada de FeMn exposta a atmosfera
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ambiente, devido a alta reatividade do manganés com o oxigénio. Nossos resultados estao
de acordo com os obtidos por Kojima e colaboradores [124] para as multicamadas SiO,/Si e
Si3N4/Si, onde foi verificado que o valor de ¢ da camada superficial ¢ superior aos
correspondentes as interfaces enterradas, devido a um efeito de oxidacdo que ocorre na
camada superficial.

Outro resultado importante, que pode ser extraido das medidas de reflectividade, ¢ a
existéncia do efeito acumulativo da rugosidade causado pelas deposigdes sucessivas das
camadas, ou seja, em todas as amostras, os valores de ¢ aumentam apos cada camada
depositada. Este comportamento da rugosidade ¢ bem conhecido na literatura [123],
entretanto os resultados de MFA podem auxiliar a desvendar quais sdo as propriedades
superficiais envolvidas neste processo acumulativo.

Dos resultados de MFA, obtém-se que os valores de 6 € Gmax aumentam com a
deposicdo sucessiva das camadas (efeito acumulativo da rugosidade). Este resultado esta de
acordo com os resultados de reflectividade. Dos valores de Gmax, também se verifica que as
camadas em todas as amostras sdo continuas.

Observando os resultados de & e h, verifica-se que os comprimentos de onda da
rugosidade da superficie do buffer ocorrem, predominantemente, em pequena escala de
comprimento (~ 35 nm), quando comparada com as camadas subseqiientes. Para a
superficie da camada de NiFe, o valor de € (~ 287 nm) indica o aparecimento de oscilagdes
de maior alcance, que, obviamente, sdo transferidos as camadas subseqiientes, através do
processo acumulativo da rugosidade. Apos a deposi¢do da camada de FeMn, o & sofre uma
redu¢do para 158 nm e o parametro h diminui de 0,28 para 0,16, indicando que a deposicao
desta camada maximiza as irregularidades da superficie que possuem comprimentos de
onda, predominantemente, menores do que aqueles introduzidos pela camada de NiFe e
torna mais acidentada a textura da rugosidade, em comprimentos de onda menores que &.
Os parametros (§ e h) da superficie da camada protetora, por sua vez, indicam que a
deposi¢do desta camada tendeu a maximizar componentes da rugosidade com
comprimentos de onda de maior alcance do que aquelas maximizadas pela camada de
FeMn. E importante enfatizar, aqui, que as oscilagdes da rugosidade de cada superficie

podem ter muitos comprimentos de onda e que o parametro & ¢ um parametro médio
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estatistico tomado em todas as direcdes. Entdo, comprimentos de onda maiores do que §
podem estar presentes nas superficies. Perfis tomados nas diregdes de maximo
comprimento de onda comprovaram que a deposicdo sucessiva das camadas gera
componentes da rugosidade com comprimentos de onda cada vez maiores. Isto indica que,
possivelmente, existe uma intima relacdo entre as componentes da rugosidade com
comprimentos de onda grandes e seu processo acumulativo. Na imagem da superficie do
capping layer (figura 5.3 d), oscilagdes da rugosidade de grande alcance podem ser
visualisadas, onde terragos e depressoes estao bem definidos.

A combinagdo das medidas de reflectividade e MFA possibilitou uma
caracterizagdo detalhada sobre a qualidade das superficies e/ou interfaces dos filmes finos
desta série de amostras. Estas informagdes sdo relevantes para discussdes e analises futuras,
J& que a maioria das amostras produzidas neste trabalho de tese possui configuracdo similar

a esta série estudada.
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Figura 5.4 — Curvas de reflectividade, teorica (linha preta) e experimental (linha vermelha),
das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5).
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Os valores das & e espessuras (obtidos por reflectividade) apresentados na tabela 5.1
serviram de valores iniciais para ajustar as medidas de reflectividade das multicamadas
Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5) (figura 5.4), assumindo que as interfaces das
amostras da série anterior e desta série sdo similares, visto que as amostras possuem a
mesma configuracdo e foram preparadas sob a mesma condi¢ao de preparacao.

Os resultados dos ajustes podem ser vistos na tabela 5.2. E importante ressaltar
desta tabela que a espessura nominal do buffer de WTi, da amostra com tnjre= 10 nm, é 15

nm ja que houve um erro na programagao da deposi¢ao deste buffer.

Tabela 5.2 — Resultados das espessuras e rugosidades obtidas dos ajustes das curvas de
reflectividade das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5).

Si<100>/c/WTi(10)/c/NiFe(t)/c/FeMn(15)/c/WTi(5)/c
Unidade de medida (nm)
tnirenominal | ¢ | WTi| ¢ | NiFe| o |FeMn| o | WTi| &
2 0,168 03] 2,1 03] 13,0 |0,6] 3,0 |0,7
5 0,1169 (03] 46 (04| 13,1 04| 3,5 0,9
7 0,11 651]01] 64 04| 129 (08| 2,7 [0,7
10 0,1110,6 03] 95 05| 12,6 |1.3| 3,7 | 1,0
20 0,162 102]21206] 13,7 |1,0] 4,1 |14

Os resultados indicam que a o na interface WTi/NiFe variou de 0,01 a 0,03 nm, o
que esta de acordo com os resultados de Morales e colaboradores [232], que previram
interfaces bem definidas e pouco rugosas. As medidas mostram um aumento progressivo da
o, desde a interface Si/WT1 até a interface WTi/ar.

Também ¢é importante destacar, desta tabela, que a medida que tnjre aumenta, a ¢ da
interface NiFe/FeMn também aumenta e, este aumento € transmitido acumulativamente até
as interfaces superiores. Neste caso, presume-se que aumentando-se tnire, a5 cOmponentes
de grande comprimento de onda da rugosidade sdo cada vez mais maximizadas (ver
resultados de MFA).

Os resultados da difracdo convencional de raios-X das multicamadas

Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5) sao apresentados na figura 5.5.
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Figura 5.5 — Difratogramas de raios-X das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/
/FeMn(15)/WTi(5).

As multicamadas com 7 ¢ 20 nm de NiFe apresentaram uma forte textura <111>
referente a fase y do FeMn. Entretanto a amostra com 20 nm de NiFe mostra picos do NiFe
<111> e FeMn <111> mais definidos. Para esta multicamada, pode-se calcular o parametro
de rede do NiFe (3,550 + 0,001) x 10" nm, que esta de acordo com o valor, reportado na
literatura, para o volume do NiFe [32]. As multicamadas com 2, 5 ¢ 10 nm de NiFe nao
apresentaram evidéncias claras sobre o crescimento da fase y-FeMn. Inesperadamente, o
difratograma da amostra com 10 nm de NiFe ndo apresentou um crescimento texturizado.
Este fato deve estar relacionado a instabilidade da fase y-FeMn para camadas finas (< 10
nm) de NiFe, conforme reportado na literatura [70].

As medidas de magnetiza¢do das bicamadas podem ser visualizadas na figura 5.6.
As amostras com tnire= 2 € 5 nm apresentaram uma magnetizagdo de saturagdo inferior ao
valor encontrado para o volume do NiFe (750 emu/cm’) [19], como ja é esperado para
camadas FM muito finas, onde as interagdes magnéticas sao regidas pelo magnetismo 2D.

Para amostras com camadas de NiFe mais espessas, o valor da magnetizacao de saturagdo ¢
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compativel com os valores de volume. Os valores do Hep, € Hc estio apresentados na tabela
5.3. Observa-se um comportamento oscilatério do Hep € do He em fungdo da espessura da
camada de NiFe, divergindo do comportamento esperado (Hepocl/tnipe © Hcocl/tNiFez).

Oscilagdes semelhantes foram encontradas na literatura para camadas finas de NiFe [70].
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Figura 5.6 — Ciclos de histerese das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/
WTi(5).

Para as multicamadas com tnire = 2, 5 € 10 nm , observando simultaneamente a
figura 5.5 e a tabela 5.3, constata-se que quando ndo existe um bom crescimento da fase y-
FeMn, as magnitudes do Hep € do Hc sdo reduzidas, pois nestes casos a grande maioria dos
graos de FeMn crescem com a estrutura o-FeMn, que ndo apresenta antiferromagnetismo.
Assim, para estas multicamadas (tnire = 2, 5 € 10 nm) ndo existe o esperado comportamento

inverso do Hep € do He com a espessura do NiFe.
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Tabela 5.3 — Valores do He, € Hce extraidos das curvas de histerese das multicamadas

Si<100>/WTi(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(5).

t (nm)| He, (Oe) | He (Oe)
2 |18,5+0,3/3,8+0,3
5 1,0+0,2 [6,5+0,2
7 1661 | 14%1
10 111,0+0,3]9,0+0,3
20 1675+0,5]7,5+0,5

J4& as multicamadas com tnire = 7 € 20 nm, que possuem um forte crescimento da
fase y-FeMn, apresentaram magnitudes do He, € do He compativeis com os resultados
reportados na literatura [26, 69, 71]. Entre as amostras com tnire = 7 € 20 nm, destacadas
em negrito na tabela 5.3, o comportamento inverso do Hep € do He com a espessura do
NiFe foi confirmado, demonstrando que o Hep, € do He sdo inversamente proporcionais a
tnire, desde que haja o crescimento da fase y-FeMn. Com estes resultados, conclui-se que,
caso se queira utilizar um buffer de NiFe para crescer a fase y-FeMn, com estabilidade, sem

tratamento térmico, devemos utilizar tyjge> 20 nm.

5.2 - Multicamada Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/WTi(5), Pr=2 mTorr

Apesar de ja haver relatos na literatura de que o efeito de EB em sistemas
NiFe/FeMn s6 ocorre para tgemn > 5 nm [36], realizou-se este estudo para testar a qualidade
das amostras. Os ajustes das curvas de reflectividade sdo apresentados na figura 5.7 e os
valores de o e espessuras correspondentes a cada camada estdo dispostos na tabela 5.4.

Observa-se desta tabela, que ao contrario do que acontece com a camada de NiFe
(vide tabela 5.2), o valor de tgemn ndo influencia os valores de o das interfaces FeMn/WTi e
WTi/ar. Uma possivel explicagdo para este resultado ¢ o fato da deposi¢do da camada de
FeMn maximizar componentes da rugosidade com comprimentos de onda menores do que
aqueles introduzidos pela deposi¢ao da camada de NiFe. Dai, combinando estes resultados
com os da se¢do 5.1, pode-se inferir que neste sistema, as componentes da rugosidade que
exercem maior influéncia no processo acumulativo sdo as de grande comprimento de onda

(200-300 nm), que foram introduzidas pela deposicao da camada de NiFe.
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Figura 5.7 — Curvas de reflectividade, tedrica (linha preta) e experimental (linha vermelha),
das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/WTi(5).

Tabela 5.4 - Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade das multicamadas
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/WTi(5).

Si<100>/c/WTi(10)/c/NiFe(5)/c/FeMn(t)/c/WTi(5)/c
Unidade de medida (nm)
teepnominal | ¢ | WTi| ¢ |[NiFe| ¢ |FeMn | ¢ | WTi| ©
1 0,163 103 44 04| 1,1 [05] 2,5 |06
5 0,11 60 [0,1] 42 [02| 50 [04] 3,0 |0,6
10 0,162 (02| 40 [{03| 95 [0,5] 29 |0,6
20 0,167 [01]| 45 [03| 18,8 [0,4] 2,8 |0.,5

Os resultados da difracdo convencional de raios-X estao apresentados na figura 5.8.
Um pico relativo as fases c¢fe do NiFe e do FeMn com a fase hep (hexagonal compacta) do
Si (pequena intensidade quando comparada com a difragcdo <400>, devido a textura <100>)
pode ser evidenciada para a amostra com tgemn= | nm. Para a amostra com tgemp= 5 nm, a
intensidade do pico do Si pode ser desprezada, e a maior parte da area sob a curva do pico

de difragdo € relativa a superposicao das fases c¢fe do NiFe e do FeMn. O parametro de rede
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calculado a partir do pico de difragdo da amostra com tgemn= 20 nm (maior intensidade) ¢é

cerca de (3,621 +0,001) x 10™" nm.

FeMn <111>

M

Amplitude Relativa

T N 5

<—NiFe <111>

40 42 44 46 48 50
20 (graus)

Figura 5.8— Difratogramas de raios-X das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)
/FeMn(t)/WTi(5). A intensidade do difratograma, onde t=1 nm, foi multiplicada por 3 para
melhor evidenciar o pico relativo ao NiFe ¢ ao FeMn.

Os resultados de magnetizagdo comprovam os resultados encontrados na literatura
[36], onde o aparecimento do efeito de EB ocorre para uma espessura critica do AFM
trevn = 5,2 £ 0,9 nm (figura 5.9). Os valores do Hep € do He sdo apresentados na tabela 5.5.
Observa-se desta tabela, que o Hep aumenta consideravelmente, quando trema passa de 5
para 10 nm. Quando a tgemn passa de 10 para 20 nm, o aumento do He, torna-se menos

expressivo.
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Figura 5.9 — Curvas de histerese das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/

/WTi(5).

Acima de tgemn= 20 nm, um decréscimo no valor de Hep, € esperado, conforme

discussdao da secao 2.3.1.2. O H¢ ndo apresenta mudancas expressivas, indicando que a

magnitude do H¢c em multicamadas NiFe/FeMn ndo apresenta dependéncia significativa

com tgemn.

Tabela 5.5 — Valores do He, € Hce extraidos dos ciclos de histerese das multicamadas
Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/WTi(5).

t (nm) | He, (Oe) | He (Oe)
1 0 ]108+02
5 [8,6+0,5/39,1+0,5
10 | 199+2 ]29,0+0,3
20 | 216+4 [34,6+0.5

Os espectros Mossbauer, obtidos a temperatura ambiente, das multicamadas com

tremn= S5 € 20 nm sdo mostrados na figura 5.10. Para a analise Mdssbauer, as amostras com

tremn= 5 € 20 nm sdo denominadas a e b, respectivamente.
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Figura 5.10 — Espectros Mdssbauer das multicamadas Si<100>/WTi(10)/NiFe(5)/FeMn(t)/
/WTi(5), com t= 5nm (a) e t= 20 nm (b). Os espectros foram tomados a temperatura
ambiente.

Aparentemente, os espectros tém formatos de singletos ou dubletos com
desdobramento quadrupolar pequeno relativo. Devido 4 pequena espessura do NiFe (5 nm),
o sexteto cristalino referente a fase NiFe encontra-se dentro do ruido de fundo e ndo ¢
claramente definido no espectro. O espectro efetivo da absor¢ao €, entdo, formado pela fase
AFM do FeMn e pela fase AFM e/ou paramagnética da liga NiFeMn formada na interface.
As caracteristicas da liga NiFeMn e suas possiveis fases sdo discutidas no capitulo 6. Como
ndo se conhece qual ¢ a area do sexteto do NiFe (mascarada pelo ruido de fundo), ndo se
pode estimar qual ¢ a contribui¢do da liga NiFeMn nos espectros. Entretanto, ¢ dedutivel
que a liga NiFeMn contribui muito menos no espectro da amostra com maior espessura de
FeMn. Nossos espectros foram ajustados com uma distribuicdo de sextetos, visto que, na
literatura, costuma-se ajustar os espectros da liga AFM y-FeMn com uma distribui¢ao de
sextetos com baixos campos hiperfinos. Em ambos os espectros, o ajuste com a distribui¢ao
de sextetos revela dois picos destacados. O pico da distribuicdo com Hys menores ¢

denominado pico 1 e o relativo a Hyr superiores ¢ denominado pico 2. Devido a uma maior
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espessura de FeMn, o efeito da emissdo relativa da amostra b é cerca do dobro da amostra
a. A tabela 5.6 apresenta os valores de Hyy, deslocamento isomérico & e area relativa dos
picos 1 e 2 das distribuicdes de Hur das amostras a e b. A partir dos valores de Hur € J,
presume-se que, que em ambas as amostras, a ¢ b, os atomos de Fe possam ocupar dois
sitios distintos, 1 e 2, referentes aos picos 1 e 2, respectivamenrte. Quanto a analise das
areas relativas, pode-se inferir que com aumento da espessura do FeMn, de 5 nm para 20
nm, a fracdo relativa de &tomos de Fe que ocupam o sitio 2 aumentou. Este resultado pode
ser uma contribui¢do adicional para o estudo das causas do aparecimento da EB para tgemn

> 5 nm. Entretanto, um estudo mais detalhado deve ser feito para comprovar esta previsao.

Tabela 5.6 - Valores de Hpuy, deslocamento isomérico § e area relativa dos picos 1 e 2 da
distribuicao de Hyr das amostras a e b.

Amostra Pico 1 Pico 2

Hye (T) | & (mm/s) | A (%) | Hur(T) & (mm/s) | A (%)
a 0,6+03]0,05+0,02| 40 |3,8+0,3| 0,01 +0,02 60
b 0,7£0,2 | 0,01 £0,03 | 31 2,8+0,21-0,06+0,03 69

5.3 - Multicamada Si<111>/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10), Py=2 mTorr

Um dos objetivos desta tese ¢ estudar, via DCMX, a configuragdo de spin da
interface NiFe/FeMn. Como o processo consiste em fazer sessdes de sputtering, seguida de
medidas de DCMX para obter o perfil magnético em profundidade, ¢ preciso crescer o
NiFe sobre o FeMn, caso contrario, a erosdo na camada de FeMn pode atingir a espessura
critica de FeMn (5 nm), o que aniquilaria o efeito de EB. E necessério entdo, encontrar um
buffer que favorega o crescimento da fase y-FeMn, sem que seja preciso fazer um
tratamento térmico e de preferéncia que ndo seja magnético.

A primeira escolha ¢ tentar utilizar o substrato de Si<111> sem buffer. Os resultados
de reflectividade sdo de péssima qualidade e possuem uma rugosidade da interface
Si<111>/FeMn alta (franjas de Kiesseg ndo observadas). Assim sendo, nao foi possivel
estimar a espessura das camadas.

Os difratogramas convencionais de raios-X (figura 5.11) ndo apresentam a reflexao
<111>, relativa a fase y-FeMn. Logo, a maioria dos graos cristalograficos do FeMn, nesta

amostra, ndo sdo antiferromagnéticos.
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Os ciclos de histerese (figura 5.12) apresentam baixissimos valores de Hep € He.
Entretanto, estes ciclos apresentam um grande deslocamento em relacdo ao eixo da
magnetizacdo (Mg) (vide valores na tabela 5.7). Uma possivel explicagdo para o
mecanismo responsavel por este deslocamento na magnetiza¢cdo, sem um deslocamento no
eixo dos campos, € a existéncia de alguns graos minoritarios da fase y-FeMn, com spins
interfaciais ndo-compensados e irreversiveis. O fato dos spins ndo-compensados destes
dominios do FeMn ndo inverterem a direcdo de magnetizacdo, sob a acdo do campo
magnético, faz com que o namero de spins saturados em uma direcdo paralela ou
antiparalela ao eixo de anisotropia unidirecional seja diferente, provocando um
deslocamento no eixo da magnetizagdo. Entretanto, estes spins ndo-compensados da
camada AFM podem, ainda, formar acoplamentos paralelos ou antiparalelos com os spins
da camada FM. Desta forma, EB locais negativas e/ou positivas podem ser produzidas, no
entanto, a soma das contribui¢des de todos os graos gera uma EB macroscopica nula ou
imperceptivel e, conseqlientemente ndo had um deslocamento no eixo do campo magnético

H (EB nula).
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Figura 5.11 — Difratogramas convencionais de raios-X das multicamadas

Si<111>/FeMn(15)/NiFe(tyWTi(10).
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Figura 5.12 — Ciclo de histerese das multicamadas Si<111>/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10),
com t=3 nm (a) e t= 5nm (b).

Tabela 5.7 — Valores do Hep, He € My para as multicamadas Si<l11>/FeMn(15)/NiFe(t)/
/WTi(10), com t=3 e 5 nm.

t (nm) | Hep (Oe) | He (Oe) | My (emu/cm’)
3 149+0,1{0,6+0.,1 22+ 1
5 |1,0£0,1{4,6+0,1 93+1

Apesar deste sistema apresentar propriedades magnéticas interfaciais muito
interessantes, nao houve o aparecimento de Hep, consideraveis e este filme ndo foi utilizado

para a analise via DCMX.

5.4 - Multicamada Si<100>/Ag(100)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10), Py=2 mTorr

Na segunda tentativa, para o crescimento da fase y-FeMn foram utilizadas camadas
sementes de Ag, crescidos sobre substratos de Si<100>. Neste caso, o buffer depositado
possui cerca do dobro (200 nm) da espessura nominal (vide se¢do 4.1.5.1). As estruturas
Si<100>/Ag(200) foram tratadas termicamente, in Situ, dentro da camara de sputtring, a
200 °C, por 2 horas, pois este tipo de buffer favorece o crescimento epitaxial da fase y-
FeMn, em amostras crescidas por MBE. Posteriormente, depositou-se as camadas de FeMn,

NiFe e a camada protetora de WTi. Como a camada de Ag possui cerca de 200 nm, os
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graficos de reflectividade ndo apresentam franjas observaveis e nao foi possivel confirmar
as espessuras nominais destas amostras. Os difratogramas convencionais de raios-X (figura
5.13) apresentam picos de Bragg relativos a fase cfe da Ag. Nenhum sinal do pico de Bragg
da fase <111> do FeMn, que ocorre na posi¢do angular 26 = 43,3° ¢ encontrado.

Apesar da Ag possuir uma rede cfe, seu pardmetro de rede (4,086 x10™ nm) é bem
maior do que o parimetro de rede do FeMn (3,625 x 10" nm). Esta discordancia, que
ocorre na interface pode ser responsavel pelo desaparecimento da fase y-FeMn e
conseqiientemente do efeito de EB. A figura 5.14 mostra os ciclos de histerese para tyipe= 5
e 10 nm, com os respectivos Hep € He. Os ciclos possuem Hc iguais, de aproximadamente
5 Oe e Hep nulos. Este sistema também ndo apresentou um resultado desejavel para o

estudo via dicroismo.
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©
2
=
o
()
E t=5nm
2
S
<
t=1nm
) T ) T ) T ) T )
40 42 44 46 48 50
20 (Graus)
Figura 5.13 - Difratogramas convencionais de raios-X das multicamadas

Si<100>/Ag(100)/FeMn(15)/NiFe(t)y/WTi(10).
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Figura 5.14 - Ciclos de histerese das multicamadas Si<100>/Ag(100)/FeMn(15)/
NiFe(t)/WTi(10), com tnire= 5 nm (a) e 10 nm (b).

5.5 - Multicamada Si<100>/Cu(10)/NiFe(t)/FeMn(15)/WTi(10), Py=2 mTorr

Existem relatos na literatura de que o crescimento de FeMn sobre Cu, com posterior
tratamento térmico induz uma forte textura <111> da fase y-FeMn [82, 83]. Entretanto, em
nosso estudo, tratamentos térmicos devem ser evitados para ndo alterar as rugosidades
interfaciais das multicamadas via interdifusdo atomica.

Na figura 5.15 sdo apresentadas as curvas de reflectividades e os respectivos ajustes
para diferentes espessuras da camada de NiFe. Devido a mad qualidade das curvas de
reflectividade (figura 5.15), ndo foi possivel obter um ajuste com boa confiabilidade,

resultando em um erro nos resultados (ver tabela 5.7) de aproximadamente 15%.
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Figura 5.15 — Curvas de reflectividade, teodrica (linha preta) e experimental (linha
vermelha), das multicamadas Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10).

Tabela 5.8 - Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade das multicamadas
Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10).

Si<100>/c/Cu(10)/c/FeMn(15)/c/NiFe(t)/c/WTi(10)/c
Unidade de medida (nm)
tnirenominal | o | Cu | o |FeMn| ¢ | NiFe| ¢ | WTi| &
1 0,112,104 151 (03| 1,2 [05] 5,5 |0,1
5 03[11,8]05| 154 (03| 58 [02] 7,2 |0,1
10 0,5(12,6]06] 17,0 0,8 140 0,8 | 2,9 |0,1

Os difratogramas convencionais de raios-X (figura 5.16) possuem um pico em torno
das posi¢des angulares da reflexdo do Cu (111) (206= 43,25°) e do FeMn (111) (20=
43,35%), de forma que, praticamente, ndo existe discordancia entre os parimetros de rede na
interface. Devido a sua proximidade, os picos ndo podem ser distinguidos, mas, sabe-se que
possuem amplitudes muito baixas, comparaveis ao do pico relativo a difragao (110) do WTi

(26= 39,9°), que, por sua vez, sdo imperceptiveis em outras séries de amostras estudadas
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neste trabalho. Este fato demonstra que o buffer de Cu possui baixa cristalinidade, o que

impossibilitou um crescimento eficiente da fase y-FeMn.

Si— i t=10 nm
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E |
(O]
D: 1
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38 40 42 a4 46 48 50
20 (graus)
Figura 5.16 — Difratogramas convencionais de raios-X das multicamadas

Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10).

Os ciclos de histerese das multicamadas com tnire= 5 € 10 nm sdo apresentados na
figura 5.17 e os valores de Hep, € He sdo mostrados na tabela 5.9, onde pode ser observado
que o sistema com buffer de Cu apresenta valores de Hg, inferiores aos encontrados em
amostras que utilizam o NiFe como camada semente para o crescimento da fase y-FeMn;
resultados andlogos foram encontrados na literatura [70, 88]. Além disto, a medida de
magnetometria da amostra com 5 nm de NiFe apresenta um ciclo de histerese anisotropico,
indicando que parte da amostra ndo estd sujeita a anisotropia unidirecional interfacial
responsavel pelo efeito da EB. Este fato pode ser devido a diferentes graos com diferentes
acoplamentos na interface, ou seja, em alguns graos existe o crescimento da fase y-FeMn
(acoplados), enquanto em outros nao (desacoplados). Esta hipotese pode explicar a pequena
amplitude do pico de difragao do FeMn (figura 5.16). No ciclo de histerese da figura 5.17
(a), a regido relativa aos graos ndo acoplados ¢ chamada de 1 e a relativa aos grdos

acoplados é chamada de 2 .
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Figura 5.17 - Ciclos de histerese das multicamadas

Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(10), com t= 5 nm (a) e 10 nm (b). Na figura a, a
regido 1 ¢ relativa aos graos nao acoplados e a regido 2 € relativa aos graos acoplados.

Tabela 5.9 — Valores do He, € Hce para as multicamadas Si<100>/Cu(10)/FeMn(15)/
NiFe(t)//WTi(10), com t= 5 nm (a) e 10 nm (b). Para t= 5 nm, a tabela apresenta dois
valores de Hep (Hep1 € Hepz2) € dois valores de He (Her € Hez), relativos a regides distintas
do ciclo de histerese da figura 5.17 (a).

t (nm) 5 10
Hepi (Oe) HC1 (Oe) Hepo (Oe) ch (Oe) Hep (OC) HC (Oe)
1,9+0,1]29+0,1| 74+1 19+1 | 23+£1 | 1341

Este sistema apresentou o efeito de EB, porém, tanto o crescimento texturizado da
fase y-FeMn como o efeito de EB sdo inferiores aos encontrados para o caso do FeMn

crescidos sobre NiFe.

5.6 - Multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(7), Py=2 mTorr
Com base nos dados anteriores, ficou claro que o buffer Si<100>/WTi(10)/NiFe(t >

20 nm) ¢ o que mais favorece o crescimento da fase y-FeMn. Portanto, sdo estudadas as
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tricamadas

Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t) WTi(7)

para

verificar o

comportamento do Hep, da interface NiFe/FeMn superior em fungdo da espessura de tnire.

Para obter os valores iniciais das o para inserir no ajuste das curvas de

reflectividade das multicamadas Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/ /WTi(7), foi

utilizado um método de deposi¢do progressiva, andlogo ao efetuado na se¢do 5.1. A figura

5.18 apresenta as curvas de reflectividade da deposi¢@o progressiva (camada por camada)

da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7).
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Figura 5.18 — Curvas de reflectividade, teérica (linha preta) e experimental (linha

vermelha), da deposicdo progressiva (camada
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7).

por

camada) da

multicamada

A tabela 5.10 apresenta os resultados dos ajustes das curvas de reflectividade (figura

5.18) de cada camada do filme Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7).
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Tabela 5.10 — Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade da multicamada
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10) WTi(7)/, camada por camada.

Si<100>/c/WTi(7 nm)/c/ NiFe(30 nm)/c/FeMn(15 nm)/c/NiFe(10 nm)/c/WTi(7 nm)/c
Unidade de medida (nm)
Espes§ ura 6 | WIi| o | NiFe | ¢ | FeMn | o | NiFe WTi | o
Nominal
Si/WTi(10)/ 0,3 ] 7,3 [ 0,2
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/ 041 7,6 03] 29,5 |13
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/ 02| 6,6 [02] 30,003 150 |46
FeMn(15)/
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/
NiFe(10)
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/ 03| 7,4 |03 | 29,3 |04 | 150 | 0,8 | 10,0 7,0 |0,2
NiFe(10)
WTi(10)/

01| 75 10,1 30,0 04 150 |0,7] 10,0

Os valores das o de cada interface, apresentados na tabela 5.10, foram usados como
valores iniciais para ajustar as curvas de reflectividade das multicamadas
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(7) (figura 5.19).

Os valores das espessuras € ¢ obtidos a partir do ajuste das curvas podem ser vistos
na tabela 5.11. Desta tabela, observa-se que o processo acumulativo da rugosidade ¢
interrompido pela deposicdo da segunda camada de NiFe, ou seja, a ¢ aumenta com a
deposicdo sucessiva das camadas até a camada de FeMn e depois da deposi¢do da segunda
camada de NiFe a ¢ sofre uma diminui¢do drastica. Um estudo mais minucioso deve ser
feito para esclarecer a causa desta quebra do efeito acumulativo. Entretanto, presume-se
que a interdifusdo atomica ocorrida na interface FeMn/NiFe é grande o suficiente para
anular a maior parte das componentes da rugosidade, que seriam transmitidas através do

seu processo acumulativo.
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Figura 5.19 — Curvas de reflectividade, tedrica (linha preta) e experimental (linha vermelha)
das multicamadas Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(7).

Tabela 5.11 - Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade das multicamadas
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(7).

Si<100>/c/WTi(7)/c/NiFe(30)/c/FeMn(15)/c/NiFe(t)/c/WTi(7)/c
Unidade de medida (nm

tnirenominal | o | WTi| o | NiFe| o |FeMn| o |NiFe| ¢ | WTi| ©
3 0,6 551031298104 13,0 [0,4] 3,5 |0,1| 59 |04
5 0,3 56 {03]1295]05] 12,9 {09] 50 |02 6,2 [0,2
7 041 50102129305 13,7 [0,8] 7,1 {02 5,5 |02
10 0,3 6,7 {0,3|30,806| 13,1 |1,1] 10,1 |{0,5| 7,4 |1,0
20 0,11 64 (021292104 12,9 [0,9] 20,1 {02 55 |02

Os difratogramas convencionais de raios-X (figura 5.20) sdo caracteristicos de
filmes finos com forte textura <I111> para os picos do NiFe e do FeMn. E importante notar
que existe um crescimento texturizado para todas as multicamadas devido ao buffer de 30
nm de NiFe.

Os ciclos de histerese das tricamadas (figura 5.21) sdo assimétricos devido as

anisotropias unidirecionais presentes nas interfaces NiFe/FeMn, inferior e superior. A
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forma dos ciclos de histerese difere da encontrada para o caso de bicamadas e ¢

caracteristica de sistemas com acoplamento de spins interfaciais nao-colineares [235].

NiFe (111
FeMn (111) s~ (111)

—

Amplitude relativa
m
\]
>
%

I
I
I
|

| t=5 nm
|
|
Si

, t=3 nm

T I T : I T I T I T

I

40 42 4450 (graus) 46 48 50

Figura 520 — Difratogramas convencionais de raios-X das multicamadas

Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t) WTi(7).

Fica estabelecido que o Hep1 € 0 Hey sdo relativos a camada inferior de NiFe (1),
enquanto o Hepz € 0 Hcz estdo relacionados a camada superior de NiFe (2). Os valores de
Hep1, Hei, Hep2 € Hea estdo apresentados na tabela 5.12. A espessura da camada inferior ¢
constante, logo o efeito da espessura no Hep1 € Hey € constante, de forma que somente uma
pequena variacdo do Hepy (34 2 41 Oe) e do Hey (3 a 6 Oe) pode ser observada. Entretanto,
a espessura da camada superior ¢ variada, e neste caso observa-se claramente uma relagao
inversa entre 0 Hepz € tnire. Nao foi encontrada uma dependéncia clara do He com tyipe.
Unindo os dados de difragdo de raios-X e magnetometria pode-se afirmar que um buffer de
NiFe com tyire= 30 nm ¢ suficiente para estabilizar a fase y-FeMn, introduzindo uma forte

textura <111>.
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Figura 5.21 — Ciclos de histerese das multicamadas Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/
NiFe(t)/WTi(7), com os respectivos Hep1, He1, Hen2, Hea.

Tabela 5.12 — Valores do Hep1, He1, Hep2, Hea extraidos dos ciclos de histerese das
multicamadas Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(t)/WTi(7).

t (nm) | Hep1 (Oe) | Het (Oe) | Hewz (Oe) | Hep (Oe)
3 41+1 [3,0£0,2 - -
5 381 |29+0,2| 171+1 |15,5+0,4
7 35+1 16,0+0,2| 124+1 |33,7+0,6
10 41+1 [3,0+£02] 1171 | 8,0+0,2
20 34+1 |53+£0,2| 54+1 | 7,1+£0,2

Para demonstrar que a distingao entre os campos Hepy € Hepz € devida a diferentes

espessuras da camada inferior (30 nm) e da camada superior (10 nm), ao contrario do

comportamento descrito por outros autores que demonstram que a assimetria dos ciclos de

histerese ¢ devida a diferentes rugosidades da interface superior e inferior [116], foi

depositada uma tricamada com a configuragao: Si<100>/WTi(7)/NiFe(10)/FeMn(15)/
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/NiFe(10)/WTi(7), com camadas de NiFe de mesma espessura. O ciclo de histerese desta
tricamada (figura 5.22) possui uma levissima assimetria, provavelmente devida a

rugosidade, textura e/ou tamanho de grao; provando que a assimetria das demais tricamadas

¢ devida a camadas de NiFe (inferior e superior) com diferentes espessuras.

800 FECCEEEEEE
600 ] . __k—__-
I
400 4 / /
T 200 | / He=87 + 1 Oe
o 1 / /' He=11+1Oe
S 0 [ =
e [ ]
Q 1 r
S -2004 _/' / \ Efeito devido & rugosidade
] // / ou textura
-400 I h
- ]
-600 J s
goo Lmmmmr : : : : :
-300 -2|00 -1|oo 0 1(|)0 2(|)0 300
H (Oe)

Figura 5.22 — Ciclo de histerese da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(10)/FeMn(15)/

NiFe(10)/WTi(7) e seus respectivos Hep € He.
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Capitulo 6

Estudo do Efeito da Rugosidade Controlada na EB

6.1 - Multicamada Si<100>/WTi(10)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(10), preparada
em2,5e 10 mTorr

Como descrito no capitulo anterior, a tricamada Si<100>/WTi/NiFe/FeMn
/NiFe/WTi mostrou: (i) uma maior estabilidade da fase y-FeMn e (ii) a proporcionalidade
inversa entre o Hep € tnire. Como se pretende estudar a interface FeMn/NiFe (superior) por
dicroismo que d4 informagdes desde 7 nm de profundidade (no caso da linha SGM do
LNLS), ¢é preciso que a espessura da camada superior de NiFe possua mais do que 7 nm
para possibilitar uma medida inicial, que ndo inclua informacdes da interface. Escolheu-se
entdio fazer o estudo do efeito da rugosidade na EB da multicamada
Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7). Para induzir diferentes rugosidades
interfaciais, a multicamada foi preparada com 3 pressdes de argonio (Pr) diferentes (2, 5 e
10 mTorr). Para uma simplificacdo da nomenclatura, as amostras preparadas a 2, 5 e 10

mTorr sdo denominadas, respectivamente: A2, AS e A10.

6.1.1 — Reflectividade

Analogamente as se¢des 5.1 e 5.6, ¢ empregado o método de deposigdo progressiva
(camada por camada) para produzir filmes que possibilitem obter, através da analise dos
respectivos resultados de reflectividade, os valores iniciais das rugosidades das amostras
A5 ¢ Al10. Para a amostra A2 s3o utilizados os valores iniciais obtidos na se¢do 5.6,
assumindo a reprodutibilidade do sistema. Os ajustes das curvas de reflectividade da
deposi¢do progressiva (camada por camada) das tricamadas depositadas a 5 ¢ 10 mTorr
estdo apresentadas, respectivamente, nas figuras 6.1 e 6.2. Os respectivos valores de

espessura e rugosidades sao mostrados na tabela 6.1 (5 mTorr) e 6.2 (10 mTorr).
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Figura 6.1 — Curvas de reflectividade, tedrica (linha preta) e experimental (linha vermelha),
deposicao progressiva (camada por camada) da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/
FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7) preparada a 5 mTorr.

Tabela 6.1 — Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade da deposi¢do progressiva,
camada por camada, da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)
WTi(7)/ preparada a 5 mTorr.

Si<100>/c/WTi(7 nm)/c/ NiFe(30 nm)/c/FeMn(15 nm)/c/NiFe(10 nm)/c/WTi(7 nm)/c
Unidade de medida (nm)
Espessura | | wri | & | Nife | o | FeMn | o | NiFe WTi | o
Nominal
Si/WTi(10)/ 10,2 ] 5,5 | 0,1
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/ 02| 58 |0,1] 338 |12
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/ |02 | 5,8 (0,1 | 33,7 (0,7 13,7 | 1,3
FeMn(15)/
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/
NiFe(10)
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/ 0,2 | 58 |0,1| 298 |1,0| 12,9 | 1,3 | 10,0 5,6 | 0,1
NiFe(10)
WTi(10)/

02 56 |01 320 |10 12,8 | 1,4 10,5
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Figura 6.2 — Curvas de reflectividade, teorica (linha preta) e experimental (linha vermelha),
deposicdo progressiva (camada por camada) da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/
/FeMn(15)/NiFe(10)/WTi(7) preparada a 10 mTorr.

Tabela 6.2 — Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade da deposicao progressiva,
camada por camada, da multicamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(15)/NiFe(10)
WTi(7)/ preparada a 10 mTorr.

Si<100>/c/WTi(7 nm)/c/ NiFe(30 nm)/c/FeMn(15 nm)/c/NiFe(10 nm)/o/WTi(7 nm)/c
Unidade de medida (nm)

Espessura
Nominal
Si/WTi(10)/ [ 0,5] 3,9 [ 0,2
Si/WTi(10)/

NiFe(30)/ 03] 49 103 29,7 | 1,0
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/ 03] 43 |03 291 | 1,6 14,0 |23
FeMn(15)/
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/
NiFe(10)
Si/WTi(10)/
NiFe(30)/
FeMn(15)/ {09 | 49 |03 | 319 |1,5]| 140 |22 | 10,1 8,7 |07
NiFe(10)
WTi(10)/

c | WTi| o | NiFe | ¢ | FeMn | o | NiFe WTi | o

03] 3,8 {03 28,8 |1,6| 13,0 |2,6]| 10,2
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Na figura 6.3 estdo apresentadas as curvas de reflectividade (experimental e teorica)
das amostras A2, A5 ¢ A10. Os ajustes foram realizados a partir dos valores iniciais de

espessuras e rugosidades (tabelas 6.1 e 6.2).
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Figura 6.3 — Ajustes das curvas de reflectividade das amostras A2, AS e A10.

Tabela 6.3 - Resultados dos ajustes das curvas de reflectividade das amostras A2, A5 e
A10.

Si<100>/c/WTi(7)/c/NiFe(30)/c/FeMn(15)/c/NiFe(10)/c/WTi(7)/c
Unidade de medida (nm)

Amostra| ¢ |WTi| o |NiFe| ¢ |FeMn| ¢ |NiFe| ¢ | WTi| o
A2 04167 105]305|03] 13,6 10,7] 10,1 [0,2] 6,7 |04
A5 0,6 86 10,1]325/08] 13,8 | 1,110,304 94 |04
A10 07| 6,6 {0,3]30,2]1,0] 13,1 [2,7]10,1 [03]| 7,1 [0,3

Os respectivos valores calculados de espessuras e o, apresentados na tabela 6.3,
indicam que a o das interfaces NiFe/FeMn (inferior) e FeMn/NiFe (superior) aumenta com
a pressao de argonio (Pr). Além disto, observa-se que a ¢ da interface inferior ¢ sempre
menor do que a da superior. Este resultado sugere que a ordem de deposicdo das camadas

NiFe e FeMn influencia a desordem interfacial destas estruturas. Novamente, observa-se o
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fenomeno de quebra do efeito acumulativo da rugosidade, ap6s a deposicdo da segunda

camada de NiFe, similar ao descrito na se¢do 5.6.

6.1.2 — Difracio convencional de raios- X

Os difratogramas convencionais de raios-X das multicamadas A2, AS ¢ Al10
apresentam picos de difragdo de Bragg relativos as reflexdes (111) do FeMn e do NiFe
(figura 6.4).

E importante notar que existe um deslocamento angular (aproximadamente 20 =
0,1°) do pico de Bragg do NiFe para dngulos maiores, de forma que o parAmetro de rede a
passa de (3,545 £ 0,002) x 10" nm para (3,538 = 0,002) x 10" nm, conforme Pt aumenta
de 2 para 10 mTorr.
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Figura 6.4 — Difratogramas convencionais de raios-X das tricamadas A2, AS e A10.

Ha também a possibilidade de outros dois efeitos: (i) o pico de difracdo do NiFe e
do FeMn estdo se alargando por uma possivel diminuicdo do tamanho de grdo cristalino

e/ou (i1) o deslocamento angular do pico de Bragg do FeMn ¢ ainda maior do que o do pico
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do NiFe, de modo que a superposi¢ao dos picos aumenta com a pressdo de trabalho Pr.
Todavia, estes dois eventos ndo podem ser distinguidos e/ou separados e por isto uma

discussdo mais aprofundada ndo pode ser feita.

6.1.3 - Magnetometria

Os ciclos de histerese magnética das amostras A2, AS e A10 sdo assimétricos
devido a diferentes espessuras da camada inferior e superior do NiFe (figura 6.5). Os
valores dos Hep1 € Hey (interface inferior = NiFe/FeMn) e Hepz € Hes (interface superior =

FeMn/NiFe) estdo apresentados na tabela 6.4.
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Figura 6.5 — Ciclos de histerese magnética das amostras A2, A5 e A10.

Tabela 6.4 - Valores dos Hepy € Hey (interface inferior NiFe/FeMn) e Hepz € He (interface
superior FeMn/NiFe) das tricamadas A2, AS e A10.

Amostra | Hep; (Oe) [Hey (Oe) | Hepz (Oe) | Her (Oe)
A2 414+02(3,1+£0,2|116,1 +0,3| 8,4+0,3
A5 25,7+0,3(3,7+0,3/101,6 £0,4|11,2+0,4
Al0 [29,0+02(5,5+02| 624+0,4 | 20+0,4
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Utilizando-se os dados da tabela 6.4 e os resultados de reflectividade das interfaces

inferior e superior, ¢ apresentada na figura 6.6, a dependéncia do Hep1, He1, Heb2 € Hez em

fungao de o.
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Figura 6.6 — Dependéncia do Hep1, Her, Heb2 € Hez em fungdo de o.

Da figura 6.6, observa-se um aumento no H¢ com o aumento da ¢ para ambas as

interfaces. O Hepz diminui, significativamente, enquanto que o Hep sofre uma “oscilagao”

com o aumento da . E importante ressaltar que esta “oscilagdo” ¢ de apenas 3,3 Oe e que

os valores de o referentes as interfaces inferiores NiFe/FeMn das amostras A2 e A5 sdo

muito proximos, podendo até ser considerados iguais dentro de um erro experimental. Além

disto, o aparecimento desta “oscilacdo” pode ser explicada pela acdo do efeito da espessura

da camada de NiFe inferior da amostra AS, que ¢ cerca de 2 nm maior que as das amostras

A2 e A10. Todavia, as espessuras das camadas de NiFe inferiores nas amostras A2 e A10

sdo similares. Fazendo uma comparacdo dos resultados destas duas amostras (A2 e A10),
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observa-se um decréscimo no Hep; com o aumento da 6. Em sintese, os resultados de
magnetometria revelam um aumento do H¢ e uma diminui¢do no He, com o aumento da

rugosidade média quadratica (o).

6.1.4 — Ressonancia Ferromagnética

Medidas de RFM das amostras A2, A5 e A10, utilizando uma freqiiéncia de
microondas de 9.79 GHz, foram realizadas com varreduras no plano e fora do plano do
filme.

A figura 6.7 mostra os espectros de RFM, resultantes da varredura no plano das
amostras A2 (figura 6.7a) e A10 (figura 6.7b), para campos magnéticos externos (Hext)

paralelos (i), perpendiculares (ii) e antiparalelos (iii) ao sentido do Hep.
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Figura 6.7 — Espectros resultantes da varredura no plano das amostras A2 e A10, para
campos magnéticos externos (Hext) paralelos (i), perpendiculares (ii) e antiparalelos (iii) ao
sentido do Hep,
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Infelizmente, os espectros resultantes da varredura no plano da amostra AS ndo
puderam ser extraidos do disco rigido do equipamento por problemas técnicos, entretanto
uma discussdo sobre estes resultados pode ser feita, visto que os valores dos campos de
ressonancia de todas as amostras haviam sido registrados no momento da medida.

Os espectros i e iii da amostra A2 (figura 6.7a) revelam a presenca de dois modos de
ressonancia referentes a duas fases distintas. No espectro i, 0 modo mais intenso possui um
campo de ressonéncia (H;) de 957 Oe e o menos intenso tem um H, de 913 Oe. No espectro
iii, 0 modo mais intenso possui um H, de 1034 Oe e o menos intenso tem um H, de 1113
Oe. As larguras de linha (AH) ndo puderam ser estimadas com exatiddo, para o caso
paralelo e antiparalelo, devido aos dois modos estarem parcialmente superpostos. No
espectro ii (figura 6.6a) os dois modos estdo completamente superpostos; neste caso o Hy ¢
de 1016 Oe e a AH ¢ de 53 Oe. As incertezas nas medidas dos H, e das AH s3o 1 Oe para
todas as medidas. Este valor foi estimado a partir da variagdo de um passo do cursor do
equipamento de medida. Devido ao Hep, as amostras A2, AS e A10 possuem anisotropia
unidirecional, e, portanto, o valor da variagdo do H,, entre as configuragdes, paralela e
antiparalela, ¢ equivalente a 2He,. Assim, para o modo mais intenso € o0 modo menos
intenso, os valores de Hep obtidos sdo 39 Oe e 100 Oe, respectivamente. Estes resultados
estao de acordo com os obtidos pelas medidas de magnetizagdo (tabela 6.4), para os campos
Hep: (41 Oe) e Hepz (116 Oe), relativos a camada inferior e a camada superior de NiFe,
respectivamente. Assim, pode-se afirmar que o modo mais intenso est4 associado a camada
inferior de NiFe e por isto, ¢ denominado: modo I. Em analogia, o0 modo menos intenso ¢
chamado de modo S (superior). O modo I e 0 modo S estdo relacionados, respectivamente a
duas fases magnéticas distintas, denominadas: fase I e fase S.

Para a amostra A5 (espectros ndo apresentados), os modos I e S estdo praticamente
superpostos. Como o modo I ¢ relativo a uma camada mais espessa de NiFe, espera-se que
a maior contribuicdo para o espectro de absor¢do venha deste modo. Deste espectro, foi
obtido um H, de 1006 Oe, para o caso paralelo, e um H, de 1084 Oe, para o caso anti-
paralelo. As larguras de linha para o caso paralelo e antiparalelo ndo foram obtidas pelo
mesmo motivo descrito para a amostra A2. Quando a direcdo de Hey € perpendicular a de
He,, 0 espectro apresenta um Unico modo de ressonancia, com os dois modos

completamente superpostos. Neste caso, o H, ¢ de 1065 Oe e a AH ¢ de 86 Oe. O campo de
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H,p, resultante neste caso ¢ de 39 Oe, que € proximo ao valor Hepp (26 Oe) obtido pelo ciclo
de histerese da amostra AS, confirmando nossa previsao de que a maior contribuicdo para
os espectros de absor¢do vem do modo I. Portanto, estes valores de H, obtidos para a
amostra AS sdo associados a0 modo I. Para o modo S, apenas uma estimativa grosseira
pode ser feita, e esta representada na tabela 6.5.

Para A10 (figura 6.6b), apenas um modo resultante da superposi¢do do modo I com
o modo S pode ser observado. Os espectros i, ii e iii (associados ao modo I) possuem,
respectivamente, valores de H, de 1062 Oe, 1105 Oe e 1119 Oe, e valores de AH de 94 Oe,
88 Oe e 96 Oe. O H,p obtido para a amostra A10 ¢ de 28 Oe, similar ao encontrado para
Hep1 (29 Oe) no ciclo de histerese da amostra A10. Novamente, confirmando que a maior
contribui¢do para os espectros de absor¢ao vem do modo 1.

Analisando-se, os valores da AH das amostras A2 (AH= 53 Oe), A5 (AH= 86 Oe) ¢
A10 (AH= 88 Oe), para o caso em que 0 Hex € perpendicular a Hep, verifica-se um aumento
na AH com o aumento da pressdo de argdnio. Este fato indica que conforme se aumenta a
pressdo de argonio, as camadas de NiFe se tornaram menos homogéneas, magneticamente,
devido ao aumento da rugosidade e/ou interdifusdo nas interfaces magnéticas. Entretanto,
como os modos I e S estdo superpostos, neste caso, este resultado ndo faz distin¢do entre as
camadas inferior e superior e apenas déa o indicativo da homogeneidade magnética nas duas
camadas como um todo. A tabela 6.5 apresenta um resumo dos principais resultados aqui

discutidos.

Tabela 6.5 — Resumo dos resultados obtidos da varredura angular no plano das amostras
A2, AS e A10.

Amostra | Modo | H; // He (Oe) | H; \\Hey (Oe) | H; L Hep (Oe) | AH L Hey (Oe) (Igj)
I 957 + 1 1034 + 1 1016 + 1 53 39+ 1
S 913 + 1 1113+ 1 - - 100 + 1
I 1006 + 1 1084 + 1 1065 + 1 86 39+ |
S <1006 > 1084 - - -
I 1061 + 1 1119+ 1 1104 + 1 88 28 + 1
S - - - - -

A figura 6.8 apresenta a varredura angular no plano das amostras A2, AS e A10,

com o campo de microondas aplicado perpendicularmente ao plano da amostra, onde as
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fases I e S sdo destacadas. As curvas de varredura angular possuem um formato de sino,
oriundo de sistemas com EB [236-238], devido a existéncia da anisotropia unidirecional,
que faz com que o periodo da varredura seja de 360° ao contrario de filmes magnéticos

sem EB, onde, geralmente, existe uma anisotropia uniaxial, de forma que o periodo da

varredura é 180°.
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Figura 6.8 — Varredura angular no plano das amostras A2, AS e A10, extraidas das medidas
de RFM, com o campo de microondas aplicado perpendicularmente ao plano da amostra.
As fases I e S, relativas as camadas de NiFe, inferior e superior, respectivamente, estdo

destacadas.

A figura 6.9 apresenta os espectros de RFM, mais relevantes, resultantes da
varredura angular fora do plano da amostra A2. Para 0= 0° (O € 0 angulo entre 0 Hexe € a
normal ao plano do filme), os modos I e S estdo bem destacados, sendo que o H; do modo I
¢ superior ao do modo S. Para 0°<0y<4,5°, a diferenga entre os H, do modo I ¢ do modo S
diminui, até que para Oy= 4,5°, os dois modos estdo completamente superpostos. Para
4,5°<01<90°, 0 H; do modo S ¢é superior ao do modo I, sendo que para esta faixa angular,
os modos estdo parcialmente superpostos € o modo S se destaca no espectro como uma
assimetria na linha de absor¢cdo do modo I, cujo valor do H, pdde ser determinado com

maior exatiddo na segunda derivada de absor¢@o através de um minimo local. Acima de um
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Op= 54,5°, a largura de linha do modo S aumentou muito ¢ a identificagdo deste modo

tornou-se imperceptivel, de forma que apenas o modo I pode ser identificado.

0 = 900 0=6 50
N\ modo | H L
o
3 ug .
O %’" Superposicéo
o)
0 _ o
3 I 3 le=45
© 0= 24,5 ©
3 modo S =
© modo S
©
S ©
I ©
> 2
= QL) _ o
8 8 6,35
modo S
N
_ A0
0= 8,5° xodo s 6,=0 modo |
0 2000 4000 6000 8000 10000 8000 10000 12000 14000
H (Oe) H (Oe)

Figura 6.9 — Espectros de RFM, resultantes da varredura fora do plano, da amostra A2. Os
modos I e S, referentes as fases I e S, respectivamente, estdo indicados na figura.

A figura 6.10 apresenta os espectros de RFM, mais relevantes, resultantes da
varredura angular fora do plano da amostra A5. Para 0°<0y<6°, modos de ressonéncia
referentes as fases I e S encontram-se bem destacados e podem ser identificados com
facilidade. Para Oy= 0°, a fase I apresenta 4 modos de ressonéncia de onda de spin, com H,
de 12808 Oe (modo uniforme), 12745 Oe, 12697 Oe ¢ 12601 Oe. O primeiro modo
volumétrico, a partir do modo uniforme, ndo ¢ completamente definido. Os valores
medidos e estimados (a partir da segunda derivada do espectro de absor¢do) de campos de
ressonancias satisfazem a relagdo H x nz, comn =0, 2, 3 ¢ 4 (figura 6.11). O fato de

haverem modos pares ¢ impares indica que o travamento dos spins nas duas interfaces da
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camada inferior ¢ assimétrico. Em outras palavras, a anisotropia de superficie Kg da
interface WTi/NiFe ¢ diferente daquela da interface NiFe/FeMn, fazendo com que os spins
das duas interfaces possuam energias diferentes e portanto possuam intensidades de

travamentos diferentes na dire¢do da magnetizagao.
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Figura 6.10 - Espectros de RFM, resultantes da varredura fora do plano, da amostra AS (a e
b), onde as fases I ¢ S estdo destacadas. Segunda derivada de absorgdo (Bg= 0°) (c)
destacando 4 modos de onda de spin, referentes a fase 1.

A confirmagao da existéncia das ondas de spin deve-se ao fato de que os modos
volumétricos (2, 3 e 4) colapsam ao modo uniforme (0) conforme o Oy aumenta. Neste
caso, o colapso acontece para Oy>4°, onde os modos volumétricos nio podem mais ser
observados. Para Og= 6° os modos referentes as fases I e S estdo superpostos. Acima de

Op=6°, 0 modo S tornou-se imperceptivel, devido ao mesmo fato descrito para a amostra

A2.
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Figura 6.11 — Campos de ressonancia de onda de spin, do espectro na configuracao
perpendicular, da amostra A5, em fun¢do do nimero de onda de spin. A linha vermelha ¢ o
resultado do ajuste linear dos pontos experimentais (quadrados cheios).

A figura 6.12 apresenta os espectros de RFM, mais relevantes, resultantes da
varredura angular fora do plano da amostra A10. Para 0°<0y<6°, modos de ressonéncia
referentes as fases I e S encontram-se bem destacados e podem ser identificados com
facilidade. Na configura¢do perpendicular (Og= 0°), existe para um H, de 12144 Oe, maior
que o do modo uniforme da fase I, um modo de onda de spin de superficie. A medida que o
campo aplicado se afasta da normal ao filme, a diferenga entre os campos de ressonancia do
modo de superficie e do modo uniforme se reduz. O modo de superficie colapsa para o
modo uniforme quando By= 2,5°. A existéncia de um modo de superficie indica que devido
a acdo de Kg, em pelo menos, uma das superficies da camada inferior de NiFe, os spins
estdo mais livres a acdo da magnetizacdo do que o “natural” (vide explicagdo na secdo
3.2.5). Para Og= 6° os modos referentes as fases I e S estdo superpostos. Analogamente a

A5, acima de Og=6°, 0 modo S ndo pode ser mais observado.
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Figura 6.12 - Espectros de RFM, resultantes da varredura fora do plano, da amostra A5 (a e
b), onde as fases I e S estdo destacadas. Na figura a, existe uma amplia¢dao da regido do
espectro ocupada pela fase S.

A figura 6.13 mostra a varredura angular na configuracdo fora do plano das
amostras A2, A5 e A10. A tabela 6.6 apresenta os valores dos campos de ressonancia, para
campos aplicados perpendicularmente (HLl) e paralelamente (H//) ao plano do filme, as
respectivas larguras de linha AHL e AH//, a magnetizacdo efetiva (4nM,s) e a diferenca
entre as magnetizagdes efetivas das fases I e S (AMey).

Quanto ao comportamento da AH com a variagdo da pressdo de argonio, neste caso,
pode-se analisar, separadamente, a camada superior ¢ a camada inferior de NiFe.
Novamente, tanto para o0 modo I como para o modo S, observa-se um aumento da largura
de linha com a pressdo de argonio, em todas as amostras, pelo mesmo motivo descrito para
a varredura no plano. Entretanto, os valores de AHL da camada superior de NiFe sdo
maiores do que os da camada inferior, indicando que a camada superior de NiFe ¢ menos
homogénea do que a camada inferior em todas as amostras, o que sugere que o efeito da

interdifusdo atdbmica ¢ maior na interface superior. Este resultado estd em acordo com a
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analise da diferenga entre os campos de ressonincia dos modos I e S, para Og= 0°, que é de
(421 £ 2) Oe, (620 £ 2) Oe e (1575 £ 2) Oe, para as amostras A2, AS e Al0,
respectivamente. Usando a condicdo de ressondncia descrita na equagdo 3.44 ¢
considerando que o fator giromagnético (g) das amostras possa variar de 2,09 até 2,17, a
diferenca de magnetizacao efetiva (M), entre as fases I e S, é da ordem de (3 £ 1) x 10 G,
5£1)x10Ge (13 £1)x 10 G, respectivamente, para as amostras A2, A5 e A10. Logo,
pode-se dizer que a influéncia do aumento da interdifusdo atdomica com o aumento da
pressao de argdnio ¢ mais pronunciada na interface superior. Estas observacoes estdo em
acordo com os resultados de reflectividade. Os fatores g das amostras A2, A5 e A10, por

sua vez, sdo: 2,09; 2,15 e 2,16, respectivamente.
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Figura 6.13 - Varredura angular fora do plano das amostras A2, A5 e A10, extraidas das
medidas de RFM.

O fato de existir uma maior interdifusdo atoOmica na interface superior pode ser
explicado por um modelo [235] baseado na energia de ligacao entre o substrato e os a&tomos
nele adsovidos, que, em primeira aproximagdo, pode ser considerada como sendo
proporcional ao ponto de fusdo dos solidos. O FeMn possui um ponto de fuséo (1240 °C)
inferior ao do NiFe (1425 °C), entdo segundo o modelo, espera-se que a interdifusdo
atomica seja maior quando se deposita NiFe sobre FeMn do que quando a ordem inversa de

deposi¢ao ocorre. Numa visdo extrema, porém didatica, pode-se analisar o caso do sistema
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(NiFe/FeMn) em uma temperatura, em que o FeMn se encontre em seu estado liquido e o

NiFe esteja no estado solido. Neste caso, fica claro que a penetragdo de uma particula

liquida em uma superficie solida ¢ quase que desprezivel quando comparada a penetragdo

de um corpo sélido em uma superficie liquida.

Tabela 6.6 — Resumo dos resultados obtidos da varredura angular fora do plano das
amostras A2, A5 ¢ A10. As incertezas nas medidas estdo colocadas entre parénteses.

AH_L H/ AH// 4AtMer g AMer
Amostra | Modo | HL (O
© ] ©0e) | (©e) | (0e) (G) (G)
1 | 13130(1)| 47(1) | 1006(1) | 49(1) | 9829(3) | 2,09
A2 S | 12709(1) | 79(1) - — [940)x10° | - | SDx10
T | 12808(1) | 88(1) | 1034(1) | 83(1) | 9503(3) |2.15
AS S | 12188(1) | 113(1) ] 890107 | - | 2Dx10
T | 12041(1) | 96(1) | 1066(1) | 93(1) | 87983) |2.16
Al0 S | 10466(1) | 300(1) _ (72000100 | - | BDx10
110 350
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Figura 6.14 - Variagdo da AH.L dos modos I e S em funcdo da o (obtida por reflectividade).
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Para comprovar que um aumento da AH estd associado a um aumento de o,
combina-se os resultados de RFM com os de reflectividade. A figura 6.14 apresenta a
variagdo da AHL dos modos I ¢ S em funcdo da o (obtida por reflectividade). Observa-se
que a ¢ se relaciona com AHL em uma propor¢ao direta linear. Em outras palavras, o valor
de AH d4 uma medida indireta da ¢ (obtida por reflectividade) e seu estudo sistematico, em
nossas amostras, pode indicar o comportamento da rugosidade e/ou interdifusdo atdmica na

interface e seus efeitos na homogeneidade das camadas magnéticas.

6.1.5 — Espectroscopia Mossbauer
Os espectros Mossbauer obtidos, a temperatura ambiente, para as trés amostras A2,

A5 e A10 estdo apresentados na figura 6.15.
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Figura 6.15 — Espectros Mdssbauer das amostras A2, AS e A10, tomados a temperatura
ambiente.
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Uma primeira inspecdo revela que existe uma linha central alargada associada ao
FeMn e um sexteto, com linhas também alargadas, associado ao NiFe. Uma anélise mais
criteriosa levou a consideracdo de mais uma fase ferromagnética para as amostras AS e
A10. Os ajustes foram efetuados através do programa dist do NORMOS. Foram utilizadas:
(1) uma distribuicao de sextetos com Hys entre 24 e 33 T (azul), relativa a camada do NiFe,
(11) uma distribui¢do de sextetos com baixos campos hiperfinos (verde), relativa a camada
antiferromagnética de FeMn somada a uma contribuigdo de fases NiFeMn
antiferromagnéticas e/ou paramagnéticas (PM) formadas na interface, através da difusdo
atomica e (iii)) um sexteto com Hpr em torno de 16 T (magenta) relativo a uma fase
magnética também resultante da difusdo interfacial. Na tabela 6.7 sdo apresentados os

parametros hiperfinos e areas relativas sob subespectros da figura 6.15.

Tabela 6.7 — Principais parametros hiperfinos obtidos dos ajustes dos espectros Mossbauer,
extraidos a temperatura ambiente, das amostras A2, AS e A10.

Componente | Parametros hiperfinos Amostras
A2 A5 A10
Hir (T) 29+2 20+ 1 28+2
NiFe o (mm/s) 0,04 £0,05 | 0,047 0,007 | -0,02 + 0,09
A % 42 39 37
FeMn + fase
AtlfM e/ou PM A% 53 57 56
ormada na
interface
Mistura Hpe (T) - 16,6 + 0,1 16,2+ 0,4
interfacial & (mm/s) - -0,08 £ 0,01 | -0,06 £ 0,01
ferromagnética A% - 4 7

Os valores de Hys e 0, da componente do NiFe e da mistura FM, sdo extraidos dos
valores médios da distribuicao e do sexteto, respectivamente. No caso da componente AFM
e/ou PM, somente foi extraido o valor da area relativa, ja que esta componente refere-se a
uma mistura de fases de NiFeMn.

Com relagdao a componente do NiFe, os valores do Hys € do 8 sdo similares aos
reportados na literatura, onde um Hyf em torno de 28 T e um & de 0,03 mm/s foram
encontrados para multicamadas Nig;Fejo/Ag [239]. Os parametros hiperfinos da fase

v-FeMn ja foram discutidos na secdo 5.2.
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A insercdo da nova componente magnética (em magenta na figura 6.9), no ajuste
dos espectros Mossbauer, partiu do resultado da relagao entre as areas da linha de absor¢ao
2 ¢ 3 (A23) da distribuigdo de sextetos do NiFe, antes de adicionar a componente
ferromagnética da interface. Neste caso, para a amostra A2, A23 ¢ 3,9, mostrando que os
momentos interfaciais da camada de NiFe estdo no plano.

Para a amostra AS ¢ A10, no entanto, a razdo A23 ¢ em torno de 4,3 e 4,5,
respectivamente. Estes resultados sugerem a existéncia de uma outra fase magnética nestas
amostras, ja que o valor maximo de A23 ¢ quatro (4), quando a magnetizagdo faz um
angulo de 90° com a dire¢do de propagacdo da radiagio y. O leitor pode questionar que um
excesso de 0,5 na razdo pode ser um erro experimental. Entretanto, para algumas amostras
produzidas especialmente com Ni’’Fe nas interfaces, a razio A23 ajustada somente com a
distribuicao de campos hiperfinos, sem a insercao da nova camada ferromagnética, excede
o valor de 5 (vide figura 6.16 para uma amostra preparada a 5 mTorr). A discussao dos
resultados das amostras contendo °’Fe ndo sera apresentada nesta tese.

Quando a fase ferromagnética da interface ¢ adicionada, a area A23 desta
componente ¢ nula para as amostras AS ¢ A10. Este resultado sugere que os spins desta
fase estdo orientados perpendicularmente ao plano do filme.

Para a amostra A2, a contribuicao total de Fe vem de 40,6 nm de NiFe e 13,6 nm de
FeMn. Devido as composic¢des das ligas, o NiFe (19% de Fe) contribui com 7,7 nm de Fe,
enquanto que o FeMn (50% de Fe) contribui com 6,8 nm. Além disto, somente 2,2% do
total de Fe estdo relacionados ao efeito Mossbauer. Assim, esperava-se que a distribuicdo
de sextetos referente ao NiFe ocupasse aproximadamente 53 % do espectro, entretanto,
somente 42 % do espectro ¢ ocupado por esta fase, enquanto a distribui¢ao das fases AFM
e/ou PM ocupa 58 %. Este fato indica que aproximadamente 1,6 nm de Fe das camadas
nominais de NiFe tornou-se AFM e/ou PM, o que corresponde a uma espessura efetiva de
8,5 nm de NiFe, considerando-se que os 4&tomos de Ni também se tornaram AFM e/ou PM
na mesma propor¢do. Quando comparamos este valor com o encontrado para a soma das &
(obtida por reflectividade) de todas as interfaces das camadas de NiFe (inferior e superior),
que ¢ de 1,7 nm, observa-se que esta “rugosidade magnética” excede a rugosidade média
quadratica (o), que por sua vez engloba desordens estruturais e quimicas. Este resultado ja

era esperado, visto que, conforme descrito na se¢do 3.1, a ¢ € apenas o desvio médio
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padriao de uma distribuicdo estatistica e nao d4 uma informacdo detalhada das
irregularidades estruturais e quimicas que podem estar presentes na interface. Por exemplo,
o raio de agdo da rugosidade estrutural, no magnetismo interfacial destas multicamadas, vai
desde o seu vale mais profundo até o seu pico mais elevado (omsx definida na se¢do 3.1), no
entanto, apesar da sy estar incluida na distribuicao estatistica, donde se obtém a o, nao se

pode estimar o valor de omsx apenas conhecendo-se o valor de G.
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Figura 6.16 — Espectro Mossbauer da amostra Si<100>/WTi(10)/NiFe(30)/FeMn(15)/
Ni57Fe(1,3)/NiFe(7,5)/WTi(10), preparada a 5 mTorr, com a inser¢do de uma camada de
NiFe contendo 95,16 % de 57Fe na sua composi¢ao.

A “rugosidade magnética” ndo deve ser idealizada como uma rugosidade continua,
como no caso da estrutural, e sim como a soma de regides da camada de NiFe que foram
modificadas pelos efeitos de desordem estruturais e quimicas, de tal forma que ndo
possuem mais a mesma ordem ferromagnética do volume. Repare que neste caso, podem
existir regides do NiFe modificadas magneticamente, que ndo, necessariamente, possuam
desordens estruturais e/ou quimicas. Por exemplo, podem existir fendmenos de indugao de
momentos em regides ndo magnéticas da interface, levando a uma reducdo da magnitude

dos momentos do NiFe préximos a interface. Outra possibilidade ¢ para o caso em que o
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NiFe ¢ crescido sobre o FeMn, onde as desordens estruturais e quimicas da interface podem
gerar modificagdes na configuracdo de dominios interfacial, que por sua vez podem induzir
diferentes alinhamentos nos dominios da camada de NiFe adjacente, através do
acoplamento dominio por dominio (vide secdo 2.2), alterando assim, o magnetismo da
camada FM. Com base nos resultados de reflectividade ¢ RFM, pode-se dizer que a
interface superior ¢ menos homogénea e muito mais rugosa que a inferior. Portanto, com a
combinagdo dos resultados pode-se inferir que a “rugosidade magnética” na interface
superior ¢ maior do que na interface inferior.

Comparando o valor do calor de mistura AH, entre o Fe e o Ni (-2 kJ/mol), entre o
Fe e o Mn (0 kJ/mol) e entre o Ni e o Mn (-8 kJ/mol), pode-se esperar que nas regides das
interfaces NiFe/FeMn (inferior e superior), exista uma tendéncia de que atomos de Ni ¢ Mn
sejam vizinhos [233, 240], ou seja, que durante o processo de formagdo das camadas haja
uma alta difusdo atomica de atomos de Ni para dentro da fase contendo atomos de Mn e
vice-versa [240].

Em nossas amostras existe uma grande quantidade de atomos de Mn difundindo
através da interface durante o processo de deposi¢do. Estes atomos substituem os atomos de
Fe na estrutura do NiFe. Por outro lado, existe uma grande quantidade de Ni migrando para
a camada de FeMn para substituir dtomos de Fe na estrutura cristalina do FeMn.
Obviamente, este processo serd distinto dependendo de quem estd sendo depositado sobre
quem. Em outras palavras, a diferenca de ‘“rugosidade estrutural e quimica” entre as
interfaces ¢ também refletida através de diferentes “rugosidades magnéticas”, conforme
resultados discutidos anteriormente. Em principio, este processo de difusdo atomica durante
a deposicdo faz com que: (i) a regido interfacial bem préxima a camada de NiFe, seja
formada por uma liga NiFeMn rica em Ni e pobre em Mn, enquanto que (ii) a regido da
interface perto da camada de FeMn seja rica em Mn e Fe. Como se vera mais adiante, estas
duas regides possuem tipos de magnetismo diferentes. Proximo a camada de FeMn, os
atomos de Ni substituem os atomos de Fe na camada FeMn, e portanto ha uma tendéncia de
migracao de atomos de Fe para a camada de NiFe. Isto faz com que a regido central da
interface formada pela liga NiFeMn fique mais rica em Fe.

Segundo os diagramas de fase em equilibrio, & temperatura ambiente, dependendo

da estequiometria da liga NiFeMn, fases FM, AFM ou PM podem existir [241]. Por
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exemplo, para alta concentragdo de Ni (>0,6) e baixas concentra¢des de Fe (<0,4) e Mn
(<0,2), a liga ¢ FM. Para concentragdes de Fe acima de 0,5, uma fase PM surge para
concentragdes de Mn abaixo de 0,2. Para concentragdes de Mn acima de 0,2, concentragdes
de Fe acima de 0,7, uma fase AFM pode ser obtida.

Desta forma, baseado nos nossos resultados, pode-se inferir que existe uma
probabilidade de formar fases PM em regides proximas a por¢do central da interface.
Entretanto, esta camada ndo ¢ continua, pois, caso contrario, ndo se observaria o efeito de
EB. Existe uma tendéncia de formar fases FM em regides bem proximas a camada de NiFe
e desta forma pode-se explicar a existéncia do sexteto relacionado a mistura FM da
interface. A grande parte da regido interfacial ¢ ocupada por fases AFM da liga NiFeMn.

Fazendo uma comparacdo entre areas do espectro da amostra AS, andlogo ao
realizado para a amostra A2, pode-se encontrar que a distribui¢do de sextetos do NiFe
contribui com 39 % do espectro ao invés de 54 %. Neste caso, 28 % da area do NiFe
contribuiu para a formac¢do de uma liga NiFeMn. Nesta amostra, também se observa um
aumento da probabilidade de obter sextetos com campos hiperfinos, proximos de zero,
(ajustado por conveniéncia, na verdade o que existe ¢ um dubleto com pequeno
quadrupolo) relativos as fases PM. A fase FM da liga NiFeMn pode ser destacada neste
caso, através da area do sexteto com Hys = 16 T e contribui com 4 % do espectro total. Para
a amostra A10, a redugdo na area inicial de NiFe foi de 31 %. Neste caso, a fase FM da liga
NiFeMn contribui com 7 % do espectro total. Um aumento na probabilidade de obter fases
PM, com relacao aos resultados da amostra A5, também foi observado.

Este fato mostra que, aumentando a rugosidade, hda uma maior interdifusdo
interfacial, que propicia um aumento das fragdes PM e FM, e uma diminuicdo da fragdo
AFM da interface. Uma provavel previsdo ¢ que se aumentidssemos continuamente a
pressdo de argonio, durante a deposicdo dos filmes, poderiamos chegar a um estagio em
que uma camada continua PM fosse formada entre as fases FM e AFM, o que extinguiria o
efeito de EB. Esta descrigdo de um comportamento inversamente proporcional entre a
rugosidade e o efeito de EB estd de acordo com os resultados de magnetometria. A figura
6.17 apresenta um quadro esquemadtico e ilustrativo de um corte transversal do nosso

modelo de interface.
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Figura 6.17 — Figura esquematica exemplificando um possivel arranjo estrutural, magnético
e quimico das tricamadas NiFe/FeMn/NiFe.

A figura 6.18 apresenta um corte no sentido do plano da amostra, para a interface
NiFe/FeMn superior. Desta figura, observa-se que devido as diferentes fases interfaciais,
diversos tipos de acoplamento entre os spins podem ocorrer. Na fase FM, devido a
diferentes orientacdes de spin, acoplamentos ndo colineares podem ser formados entre os
contornos de grao. Este resultado possivelmente explica o formato das curvas de histerese
destas amostras que ¢ tipico de materiais que possuem acoplamentos ndo colineares nos
contornos de graos e/ou interfaces [235].

Como o NiFe cresceu sobre o FeMn, provavelmente a estrutura de dominios da fase
AFM ¢ induzida no FM. Possibilidades de acoplamentos frustrados entre spins do AFM e
do FM também sdo previstos em uma interface rugosa.

Em nossas amostras produzidas por sputtering, o processo de recolocagdo atomica
acontece devido a difusdo dos elementos na interface e fases PM, FM e AFM podem ser
formadas. Varias sdo as possibilidades de acoplamento entre materiais FM e AFM em

nossas amostras. Por exemplo, os spins do NiFe podem se acoplar com o FeMn, com o
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NiFeMn (AFM) e com o NiFeMn (PM). Neste ultimo caso nenhum efeito de EB local seria
observado. Ainda existem possibilidades de existirem acoplamentos fora do plano, nao
colineares, paralelos, antiparalelos, frustracdes, entre outros. O estudo via dicroismo pode

auxiliar a esclarecer melhor alguns dos pontos desta configuragdo de spin.
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Figura 6.18 — Figura ilustrativa mostrando uma possivel formacao de graos (dominios) na
fase FM e na fase FM/AFM da interface. Um possivel acoplamento entre os spins ¢é
estabelecido.

6.1.6 — Dicroismo circular magnético por absorc¢ao de raios-X

Para melhor entender o que acontece com a configuragdo de spins na interface, um
perfil magnético em profundidade das multicamadas foi realizado, utilizando medidas de
dicroismo circular magnético por absorc¢do de raios-X (DCMX) intercaladas por sessoes de

sputtering sucessivos para erodir camadas da amostra (conforme descrito na se¢do 4.2.2.4).
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Antes de qualquer medida efetuada em uma linha que utiliza radiagdo sincrotron,
faz-se necessario verificar suas condicoes. Geralmente, mede-se uma amostra espessa (>
500 A) de um material magnético conhecido, em seguida, calcula-se o0 momento de spin € o
momento orbital utilizando as regras de soma (j& descritas) e compara-se com o valor
extraido da literatura. Em nosso caso, foram utilizadas camadas tnicas de Fe e de Ni. Foi
relatado, pelo responsavel da linha, que o grau de polarizacao, extraido previamente através
de uma calibragao, esta em torno de 80 %. Utilizando-se o valor do nimero de buracos ny=
3,43 para o Fe [229] e ny= 1,41 para o Ni [230], foi calculado o0 momento orbital (m,) e de
spin (mg) do Fe e do Ni, apresentados na figura 6.19, juntamente com os respectivos
espectros de dicroismo. Os valores de m; e mg estdo de acordo com os reportados na
literatura [220, 242]. Desta forma também foi confirmada uma polarizacdo na linha de

aproximadamente 80 %.
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Figura 6.19 — Espectros de absorcao e dicroismo das amostras de Fe e Ni.

Para comprovar que as amostras foram completamente magnetizadas pelo campo de
2 kOe do magneto permanente da camara de DCMX (linha SGM do LNLS), para um
angulo de incidéncia do feixe de luz sincrotron de 45° (em relagdo a normal ao plano da
amostra), medidas de magnetometria (SQUID) foram efetuadas na amostra A2, com o
campo magnético aplicado, fazendo angulos de 45, 60 ¢ 90 graus com o plano do filme

(figura 6.20).
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Observando esta figura, pode-se dizer que, nas medidas de DCMX, a amostra deve
ficar posicionada de forma que o angulo entre o campo magnético aplicado e o filme seja
menor do que 45°. Portanto, ndo é possivel fazer um estudo quantitativo de anisotropia
magnética, via DCMX em nossas amostras. Desta forma, ndo foi possivel extrair o valor do
momento dipolar mp (se¢do 3.1.8.3) do m*™. Com isto, em nossas medidas ao invés de ser

obtido o valor do momento de spin isotropico mg, ¢ obtido o valor da soma ms+mD=mseff.
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Figura 6.20 — Ciclos de histerese magnética da amostra A2. Estas medidas foram obtidas
com o campo externo maximo de 10 KOe fazendo um angulo de 45, 60 ¢ 90 graus com o

plano do filme.

No apéndice A, ¢ discutido como se procedeu para formar o perfil em profundidade
das amostras e suas respectivas incertezas.

Na figura 6.21 (a) e (b), observa-se a variagio do m" do Fe e do Ni,
respectivamente, em funcdo da espessura erodida, nas amostras A2, AS ¢ A10. Nas
amostras A2 ¢ A5, o valor do m*" do Ni proximo a regido central da camada de NiFe, isto
¢, para espessuras erodidas até 4 nm (A2) e 9 nm (AS5), ¢ similar ao valor previsto por J.
Kunes e colaboradores [231] para a liga NiFe. Entretanto, o0 m"" do Fe é bem menor do
que aquele previsto por aqueles autores [231] e se aproxima do valor encontrado por T.

Chen e colaboradores para o Fe metalico [220].
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Figura 6.21 — ms*™ do Fe (a) e do Ni (b), em funcio da espessura erodida nas amostras A2,
AS e A10. A linha vermelha representa um guia para os olhos. A linha azul indica o valor
encontrado por J. Kunes e colaboradores [231] para o momento de spin do Fe e do Ni na
liga NiFe.
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Esta redugdo no m¢™" do Fe ainda ndo pdde ser explicada. M. Tafur e colaboradores

“l(Fe) = 2,93 pp/atom para a camada livre e um m,™"(Fe) = 1,93

[243] encontraram um my
up/atom para a camada magnética  “travada” da  véalvula de  spin
Si/WTi(3)/NiFe(2)/FeMn(15)/NiFe(5)/Cu(2,1)/NiFe(10)/WTi(3). Este valor encontrado
para a camada presa (acoplada a camada AFM) esta de acordo com os nossos resultados.
Todavia, estudos mais detalhados devem ser efetuados para esclarecer este ponto.

Para a amostra A2, em 11 nm de erosao, ¢ observada uma redugao de (3,3 £ 0,7) x
10 % no m,™™ do Ni e de (3,0 + 0,5) x 10 % no m," do Fe. Este resultado ¢ devido a uma
maior razdo interface(NiFe/FeMn)/volume que passou de O para 0,15; ja considerando o
alargamento da interface. Nesta profundidade de erosdo ja sdo obtidas informagdes da
mistura entre os elementos (tabela A.1) e da desordem estrutural da interface. Além disto,
devido a formacdo da liga NiFeMn na interface, os momentos de spin dos atomos de Fe e
Ni, que possuem o Mn na vizinhanga, estdo sujeitos ao efeito de hibridiza¢do, de modo que
um momento induzido pode ser transferido para o Mn; como ¢ demonstrado mais adiante.

Outra possibilidade, devido a presenca da rugosidade interfacial, € a ocorréncia de
spins frustrados na interface nao contribuindo efetivamente para o sinal de dicroismo. Para
o caso do Fe, o depth profile de nossas amostras estd em torno de 7 nm. Nesta
profundidade, a menos de 6 nm da interface NiFe/FeMn, ja existe uma fracdo do Fe
proveniente da camada de FeMn, contribuindo para o espectro de absor¢do do Fe. O
momento magnético liquido dos dtomos de Fe em uma camada tnica de FeMn ¢ nulo,
conforme evidenciado através da medida de dicroismo (figura 6.22). Explicando melhor, o
que acontece, ¢ que, em uma camada Unica de FeMn, os momentos sdo todos compensados,
os atomos de Fe contribuirdo para a area isotropica, mas ndo para o espectro de dicroismo.
Desta forma, um decréscimo no m," geral ocorre (veja equagio 3.70).

Para a amostra AS, em uma espessura erodida de 14 nm ¢ observada uma reducdo
de (6,0 £ 1,2) x 10% para o Nie de (3 £ 1) x 10% para o Fe. Neste caso, a redu¢ao no valor
do m*" do Ni foi bem maior do que no Fe. Como esta amostra ¢ mais rugosa que a A2,
conforme ja mostrado, conclui-se que ocorreu um aumento na difusdo do Ni para a camada
de FeMn, formando fases AFM ou PM. Houve também um aumento na incerteza da
redugdo do Fe e do Ni com relacao a A2. Apesar da distancia média fisica da superficie da

amostra ao centro da interface NiFe/FeMn ser aproximadamente o mesmo do observado

152



para 11 nm de erosdo na amostra A2, neste caso a razao interface(NiFe/FeMn)/volume ¢ de

0,24, explicando o porqué da maior reducio do m™ nesta amostra.
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Figura 6.22 — Espectros de absorc¢do e sinal de dicroismo do Fe de uma camada tnica de
FeMn.

Para a amostra A10, ¢ observado que, desde o inicio da varredura em profundidade,
os ms"" do Fe e do Ni possuem quase a metade do valor de volume. Este fato confirma a
alta difusdo atomica produzida nesta amostra pela deposigdo e o pos-sputtering para erodir
a amostra, justificando também a alta incerteza de 5 nm no perfil em profundidade destas
amostras (discutido no apéndice A). Este resultado nos mostra que a realizagdo de perfis
magnéticos em profundidade (utilizando a camara de dicroismo da linha SGM do LNLS)
de amostras rugosas € com alta interdifusao na interface nao ¢ vidvel. O ideal para este
setup ¢ utilizar amostras com rugosidades interfaciais da ordem de 1 nm e profundidade de
erosdao de até 100 nm para que a realizacdo do perfil em profundidade seja bem sucedida
em sistemas de multicamadas.

Os valores dos momentos orbitais do Ni e do Fe em nossas amostras nao
apresentam alteragdes significativas, podendo ser considerados, dentro de um erro

experimental, como constantes e proximos dos valores volumétricos encontrados para o Fe
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(0,07 + 0,01) pg/atomo e o Ni (0,05 £ 0,01) pp/atomo no bulk do NiFe [231]. Este ¢ um
resultado previsto, visto que alteragdes no valor do momento orbital ocorrem em baixas
coordenagdes atdmicas, onde a camada possui menos que 10 monocamadas [195, 196,
2441, que nao € o caso.

Outro resultado importante ¢ apresentado na figura 6.23 (a), (b) e (c), onde ¢
mostrado o espectro de dicroismo do Mn proximo a interface da amostra A2 e AS, para
erosdoes de 9 nm (A2), 14 nm (AS) e 16 nm (AS5), respectivamente. Como ja discutido o
momento liquido global do Mn e do Fe na camada de FeMn ¢ nulo [245, 246]. Logo, o
efeito de dicroismo apresentado ¢ devido a regido da interface. Assim, pode-se afirmar que
existem atomos de Mn ndo-compensados na interface. Além disto, existem spins do Mn
reversiveis com a magnetizagdo. Da figura 6.16 (a), referente a amostra A2, observa-se, que
a maioria dos spins ndo-compensados de Mn possui um acoplamento anti-paralelo com o
Fe e/ou o Ni, levando a um momento induzido no Mn.

Da figura 6.23 (b), referente a amostra A5, erodida de 14 nm, observa-se um
comportamento distinto, onde a maioria dos spins ndo-compensados de Mn possui um
acoplamento paralelo com o Fe e/ou o Ni. Como nesta amostra foi observado, por
espectroscopia Mossbauer, que existem spins do Fe e do Ni perpendiculares ao plano da
amostra, tentou-se obter o sinal de dicroismo com o feixe perpendicular ao plano do filme.
Entretanto, nenhum dicroismo foi observado para esta configuracdo. Este fato indica que a
maioria dos spins de Mn se acoplam com os spins do Ni e do Fe presentes no NiFe,
possuindo assim uma anisotropia planar. Entretanto, para a amostra AS, com 16 nm de
camada erodida (figura 6.17 (¢)), ndo foi observado dicroismo do Mn para um angulo de
incidéncia de 45°. Todavia, ao realizar a medida com o feixe incidindo na direc¢do
perpendicular ao plano da amostra, um sinal dicréico € observado. Neste caso, praticamente
pouco resta do NiFe e o efeito de sessdes de sputtering nesta profundidade modifica muito
a configuragdo de spins da interface de forma que a maioria dos spins de Mn se acoplam
antiparalelamente com os spins de Fe e/ou Ni da fase ferromagnética NiFeMn, que
possuem orientacdo perpendicular ao plano do filme. Assim, pode-se dizer que neste caso

parece que a fase NiFeMn FM forma uma camada praticamente continua.
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Fig. 6.23 — Espectro de absor¢ado e sinal de dicroismo do Mn proximo a interface superior
(FeMn/NiFe) nas amostras A2 (a), A5 (profundidade de 14 nm) (b) e (¢) A5 (profundidade
de 16 nm).

E sabido da literatura [11-13], que quando existem acoplamentos antiparalelos entre
spins FM e AFM em bicamadas com EB, ao se resfriar a amostra desde uma temperatura
Tn <T< Tc, em altos campos magnéticos, um He, positivo pode ser observado. Assim
sendo, um resfriamento, desde a temperatura de 400 K até a temperatura ambiente, em um
campo magnético de 5 T, seguido de uma medida de magnetometria a temperatura
ambiente foi efetuada na tricamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(13)/NiFe(10)/WTi(7),
depositada sem campo. O ciclo de histerese obtido (figura 6.24) apresenta regioes com EB
positivas e negativas, corroborando com os resultados de dicroismo que previram que os
spins do AFM na interface, podem possuir acoplamentos paralelos ou antiparalelos com os
spins FM interfaciais devido a rugosidade. Além disto, a forma do ciclo de histerese
continua sendo caracteristica de sistemas com a existéncia de acoplamentos ndo-colineares

na interface.
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Figura 6.24 — Curva de histerese da tricamada Si<100>/WTi(7)/NiFe(30)/FeMn(13)/
NiFe(10)/WTi(7), obtida a temperatura ambiente, apds um resfriamento, desde a
temperatura de 400 K até 300 K, em um campo magnético de 5 T.
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Capitulo 7
Conclusao

Estudos estruturais e magnéticos foram realizados em bicamadas NiFe/FeMn e
tricamadas NiFe/FeMn/NiFe com o intuito de investigar a influéncia da rugosidade e da
configuracdo de spins interfaciais na tricamada NiFe/FeMn/NiFe preparadas em diferentes
pressdes de argdnio. As oscilagdes da rugosidade com grande comprimento de onda,
introduzidas pela deposi¢do da camada de NiFe, exercem grande influéncia sobre o efeito
acumulativo da rugosidade nas bicamadas NiFe/FeMn. Entretanto, a deposi¢do da segunda
camada de NiFe interrompe o processo acumulativo da rugosidade na tricamada
NiFe/FeMn/NiFe, provavelmente devido a uma forte interdifusdo atémica ocorrida na
interface FeMn/NiFe (superior). O ciclo de histerese da tricamada NiFe/FeMn/NiFe ¢
assimétrico, devido a diferentes espessuras das camadas inferior e superior de NiFe. O Hgy,
mostra um comportamento inversamente proporcional a rugosidade da interface, enquanto
que o Hc¢ tem um comportamento oposto. Um aumento na pressao de argonio, durante a
deposi¢do, gerou interfaces mais rugosas e menos homogéneas, sendo que este efeito ¢
mais pronunciado na interface superior (FeMn/NiFe). A rugosidade magnética ¢ maior que
a rugosidade média quadratica, que engloba desordens estruturais e quimicas. As interfaces
sdao formadas por 3 fases da liga NiFeMn: a) antiferromagnética, b) paramagnética e c)
ferromagnética. A fase ferromagnética tende a ser formada perto da camada de NiFe, a fase
paramagnética ocupa regides centrais da interface, enquanto a fase antiferromagnética esta
proxima do FeMn. Os spins da camada ferromagnética da interface das tricamadas possuem
momentos perpendiculares ao plano do filme. As interfaces NiFe/FeMn superiores das 3
amostras possuem momentos de spin bem reduzidos; esta diminuicdo ¢ devida a um
aumento da razdo interface/volume. O aparecimento de dicroismo no Mn indica a presenga
de spins de Mn nao-compensados e reversiveis. Dependendo da estrutura de spins local
desta liga, os spins do Mn podem formar acoplamentos ferromagnéticos ou
antiferromagnéticos com os atomos de Fe e/ou Ni. Para altas rugosidades, pode-se
comprovar que os spins do Mn presentes na liga NiFeMn possuem orientagdes
perpendiculares ao plano do filme. Um resfriamento com campo de 5 T gerou EB positivas

e negativas nas interfaces NiFe/FeMn.
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Apéndice A

Perfil Magnético Em Profundidade

A combinagdo da técnica de DCMX com sessodes sucessivas de sputtering tem sido
muito utilizada para o estudo do perfil magnético e da configuragdo interfacial de spins de
multicamadas magnéticas [247, 248].

O perfil magnético em profundidade das multicamadas ¢ obtido fazendo-se sessdes
de ion sputtering, para erodir camadas do filme fino antes da medida de cada espectro de
dicroismo. Assim, através das regras de soma [213, 214], os valores dos momentos orbital e
de spin podem ser obtidos, em diferentes profundidades da amostra, a partir dos dados do
DCMX medidos na borda L,3 de cada material presente. Um problema geralmente
encontrado nestas investigagdes ¢ a obtengdo da espessura da camada erodida apds cada
sessao de sputtering, ja que o bombardeamento de ions de argdnio além de arrancar atomos
(fendbmeno de sputtering) pode gerar desarranjos estruturais e recolocagdes atomicas,
modificando a topografia do sistema [249]. A dificuldade consiste em converter o tempo de
sputtering em espessura erodida. O conjunto de dados de um experimento de perfil consiste
de uma intensidade de absor¢ao de um elemento I em fun¢do do tempo de sputtering. A
profundidade erodida z no tempo t ¢ determinada pela taxa instantanea dz/dt [249] de

forma que:

t
2(t) = j z(t)dt Equagdo A.1

0
de iy, KN ip a densidade d io total d
onde i J,Yu /(N.€), sendo j, a densidade de corrente, Ym a producdo total de

sputtering (atoms/ion), N a densidade atdmica ¢ e a carga do elétron. Assumindo, Yy ¢ N
constantes, a taxa de sputtering dz/dt é constante e:
dz
7=—"t
dt

Assim, para uma energia e densidade de corrente de ions constante, a corrente de

Equagdo A.1

ions & proporcional a profundidade erodida, se a taxa de sputtering ndo mudar com o

tempo. A dependéncia da taxa de sputtering na composigdo, a relagdo entre o tempo de

158



sputtering e a profundidade ndo é constante quando ¢ feito sputtering através de interfaces
heterogéneas, e mudancas na composi¢do ¢ na topografia da superficie sdo induzidas e
podem influenciar muito na relagdo intensidade-concentragdo [249]. Além disto,
geralmente a superficie da camada protetora encontra-se oxidada e a taxa desta regido ¢
muito menor do que aquela que ndo reagiu com o oxigénio. Em nossas amostras, apos a
retirada a camada oxidada, uma taxa de aproximadamente 5 nm/min foi obtida para ions
com 1 keV de energia, correntes de 25 pA e um angulo de incidéncia de 25° com a normal
ao plano do filme. Uma medida da cratera feita pelo sputtering, através de medidas de
MEYV ou AFM, também auxilia neste caso, mas nao foi possivel realizar estas medidas até o
presente momento.

E preciso também definir a incerteza Az das profundidades encontradas, para cada
tempo de sputtering. A incerteza Az ¢ baseada nos efeitos principais produzidos pelo
sputtering na superficie e na interface. Outros efeitos podem ser relatados, mas aqui estdo
descritos somente 0s mais importantes.

Efeitos produzidos pelo sputtering:

a) Mudancas na composicdo da superficie e da interface: mistura atdmica em
cascata de colisdo, sputtering preferencial de um componente (somente na superficie) e
difusdo e segregacgdo gerada por radiagao (aumento da temperatura).

b) Mudangas na topografia: aumento da rugosidade superficial e interfacial, difusao
de impurezas, defeitos, segunda fase e implantacao.

Esta incerteza ¢ mais usualmente chamada de resolu¢do de profundidade Az e ¢
composta de varias contribui¢des proveniente de diferentes fenomenos fisicos. Supondo
que Az possua uma distribuicdo Gaussiana, as contribuigdes sao adicionadas em quadratura

[250]:
1
AZ=(AZ] +AZ; + A2} + AZ; + Az} + Az] +...)2 Equagio A.3

onde Az, ¢ devido as rugosidades interfaciais e superficiais originais das multicamadas, Az
¢ a rugosidade superficial induzida por sputtering estatistico, Az, ¢ devida a mistura
atomica, Az, ¢ a profundidade de informacao (devido a oscilagdes na profundidade de

escape dos elétrons), Az, ¢ a rugosidade induzida pelo feixe de ions e Az € uma possivel

inomogeneidade na intensidade do feixe de ions. Como nao se sabe exatamente a extensao
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destes fendmenos em nossas amostras, sao utilizados os resultados de rugosidades, obtidos
por reflectividade e outras técnicas descritas na literatura.

Segundo Navinsek e colaboradores [251], existem basicamente, quatro principais
fatores que influenciam no alargamento da interface: 1) angulo de incidéncia do feixe de
ions em relacdo a normal a superficie, 2) profundidade erodida necessaria para obter
informacodes da interface, 3) densidade de corrente do feixe de ions e 4) massa e energia do
ion incidente.

Joseph Fine e colaboradores [252, 253] mostraram que ions Ar com baixas
energias (1 keV) e baixas correntes (170 nA) promovem baixos alargamentos nas interfaces
Az de cerca 4 nm para uma erosdo de cerca de 400 nm e um angulo de incidéncia de 50°
com a normal da multicamada Si<100>/[Cr(53 nm)/Ni(66 nm)]4/Cr(53 nm). Os dados
sugerem que perfis por sputtering com baixas correntes de ions com baixas energias
resultam em interfaces mais definidas. Quanto ao angulo de incidéncia, resultados
mostraram que para uma erosio de 339 nm com ions de Ar’ com 2 keV, variagdes de cerca
de 20 nm de resolugdo de interface em funcdo do angulo de incidéncia, onde um angulo de
incidéncia de 65° apresentou a minima resolugio de interface cerca de 6 nm.

Zalar e colaboradores [254] estudaram o perfil em profundidade da multicamada
Si<I11>/[Cr(50 nm)/Ni(50 nm)]o/Cr(50 nm)/Ni(25 nm) com rugosidade, induzida pelo
substrato, de 39 nm, irradiada por ions de Ar’ com 1 keV, densidade de corrente de 100
nA/m’, sob um 4ngulo de incidéncia de 47°. Foi encontrada uma Az em torno de 10 nm e
25 nm para profundidades de erosdo de 25 nm e 375 nm, respectivamente. Para a
multicamada com mesma configuragdo e rugosidade de 340 nm, a Az passou de 15 nm para
60 nm, ao erodir de 25 nm para 375 nm. De posse dos resultados aqui descritos, podemos
afirmar que o aumento do Az ¢ maior, para rugosidades interfaciais maiores.

Como estamos interessados em investigar a interface superior de NiFe/FeMn, sera
utilizado como Azj, a soma das o das interfaces FeMn/NiFe, NiFe/WTi ¢ WTi/ar das
amostras A2, A5 e A10, que correspondem, respectivamente, a 1,3; 1,9; e 3,3 nm.
Baseando-se nos resultados de Zalar e colaboradores [254], onde ¢ mostrado que para uma
erosao de 25 nm, a Az ¢ cerca de "4 da rugosidade original; e nos resultados de Joseph Fine

e colaboradores [252], onde um aumento de aproximadamente 33% na Az ocorreu ao variar
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o angulo de incidéncia de 50° para 25°, é definida, empiricamente, a seguinte relagdo para a

incerteza na profundidade:
Az =Az,+ Az, -%&,33 =Az,+Az,-0,33 Equagdo A.4

Assim, o valor aproximado das Az das amostras A2, A5 e Al0 sdo,
respectivamente: 2; 3 e 5.

Em nosso caso, foram utilizadas a intensidade da absor¢ao da borda L3 do Mn e do
Ni e a relagdo de porcentagem atdmica Fe-Ni para monitorar o perfil em profundidade,
onde um valor médio de 7 nm foi estimado para a profundidade de escape dos elétrons na
camada de NiFe. Na figura A.1, observa-se a variacdo da intensidade da borda L3 do Mn e
do Ni em fungio da espessura erodida para as amostras A2, A5 ¢ A10. E constatado o
aparecimento da absor¢do de Mn a partir de 9 (A2), 11 (AS) e 7 (A10) nm de erosdo. O
aparecimento mais precoce da absor¢do do Mn da amostra A10 ¢ devido a rugosidade mais
pronunciada desta amostra. Observa-se que o inicio da absor¢do do Mn, na amostra A2,
ocorre em uma espessura erodida menor do que no caso da amostra AS; isto ¢ devido a uma
camada protetora de WTi da amostra AS, que ¢ cerca de 3 nm maior do que a da amostra

A2 (ver tabela 6.4).

18 18 12
—u—Mn
164 —m— Ni %F
"N 104 | /L‘ |
14 ‘\ ‘ | o
[ t|
12 | 8 [
: A 8
S 10- | | N ]
18 8 “ :
& ‘ 6 }
2 °1 AL e
o 44 f
< —

ey

N A2 A3
T T T -2 T T T T T T
0 5 10 15 5 10 15 20 -4 0 4 8 121620

Espessura erodida (nm)

Figura A.1- Intensidade de absor¢do de raios-X da borda Liz do Mn (preto) e do Ni
(vermelho) das amostras A2, A5 e A10 em fungdo da espessura erodida.
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Outro dado que confirma a formagao deste perfil ¢ a fragdo aproximada do Fe e do
Ni, determinada através da comparacdao das intensidades das respectivas bordas L3 apos

cada erosao (tabela A.1).

Tabela A.1 — Fragdo percentual aproximada do Fe e do Ni extraidos das intensidades das
bordas L3 do Fe e do Ni em diferentes profundidades da amostra A2, AS e A10.

A2 AS Al0
Espessura | Fe % | Ni% | Espessura | Fe % | Ni% | Espessura | Fe % | Ni %
Erodida (nm) Erodida (nm) Erodida (nm)

1+2 1912 | 8142 9+3 2612 | 74182 2+5 2612 | 7412
412 18+2 | 8242 11£3 3812 | 6242 3+5 2542 | 752
9+2 24+2 | 762 14+ 3 39£2 | 6142 4+5 2742 | 7382
10+2 3242 | 6842 16+3 4142 | 5942 6+5 28+2 | 7242
11+£2 3912 | 6142 17+3 4242 | 58+2 7+5 3242 | 6842

- - - - - - 9+£5 3612 | 6442

- - - - - - 11+£5 3712 | 6342

- - - - - - 12+5 4742 | 5312

- - - - - - 14+5 5342 | 4742

Com exce¢ao da amostra A5, desde o inicio do perfil ja era observada a absor¢do
do Fe e o Ni, ja que a camada protetora de WTi das amostras A2 e A10 ¢ de cerca de 7 nm.
Para o caso da amostra A2, somente ap6s 9 nm de erosdo observa-se uma contribuicao
efetiva do Fe proveniente da camada FeMn. No caso da amostra AS, a primeira absor¢ao
significativa ocorreu com 9 nm de erosdo, este fato ¢ devido a dois fatores: a) a uma
camada de prote¢do de WTi ¢ maior do que a profundidade de escape dos elétrons e b) a
taxa de erosdo da superficie oxidada do WTi ¢ muito menor do que a do WTi sem oxidacao
e portanto um consideravel tempo de sputtering foi despendido para extrair a superficie
oxidada da camada protetora. Logo apos a remocao deste 6xido a taxa de erosdo aumenta
significativamente, de forma que em um pequeno intervalo de tempo, cerca de 7 nm de
espessura foram extraidos. Além disto, observa-se que mesmo a 10 nm da interface
NiFe/FeMn, observa-se um aumento da fragao relativa do Fe do FeMn. Este efeito é devido
a rugosidade inicial (cujo valor médio quadratico ¢ 1,1 nm) somado a desordem interfacial
provocada pelas segdes de sputtering. Para o caso da amostra A10, é constatado um

aumento da fracdo relativa do Fe, devido a contribuicdo do Fe proveniente da camada de
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FeMn, desde o inicio do perfil. Este fato é um indicativo da grande difusdo interfacial que

ocorreu durante a preparacao desta amostra.
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