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Resumo

Neste trabalho, utilizamos a técnica de desbastamento ionico para producao de filmes finos
ferromagnéticos policristalinos de cobalto, niquel com diferentes espessuras crescidos sobre
substrato de Si(100) com 6xido natural de silicio (SiOy) em sua superficie. Estas amostras
foram produzidas com o intuito de estudar a influéncia das propriedades estruturais e de
anisotropias nas curvas de magnetizagao, ciclos de histereses, lagos menores de histereses
e curvas de remanéncia. Como resultados observamos que, para orientagoes angulares
especificas entre o campo magnético aplicado H e o eixo de facil magnetizacao das camadas
ferromagnéticas, alguns lagos menores de histerese (minor loops) tornam-se externos ao
ciclo principal de histerese; este fenémeno foi denominado Recoil-Curve Overshoot (RCO)
[1]. Para estas curvas, maiores valores de campo coercivo e magnetiza¢ao remanente podem
ser observados, resultando em um produto de energia B x H maior que do ciclo principal
de histerese. Também é apresentada uma discussao sobre as causas deste fendmeno, sendo

atribuidas as interagoes magnéticas e dispersoes de anisotropia.

Palavras chaves: Filmes finos. Ferromagnetismo. Ciclo de histerese. Lagos menores.



Abstract

In this work we use the magnetron sputtering technique to produce polycrystalline
ferromagnetic thin films of cobalt, nickel with different thicknesses, grown on Si(100)
substrate with natural silicon oxide (SiO3) on its surface. These samples were produced
in order to study the influence of structural and anisotropy properties on magnetization
curves, hysteresis cycles, major and minor hysteresis loops and remanence curves. As a
result we observe that, for specific angular orientations between the applied magnetic field
H and the easy magnetization axis of the ferromagnetic layers, some minor hysteresis loops
become external to the major hysteresis loop; this phenomenon was called Recoil-Curve
Overshoot (RCO) [1]. For these curves, higher values of coercive field and remanent
magnetization can be observe, resulting in an energy product B x H greater than the
major hysteresis loop. A discussion about the cause of this phenomenon is also presented,

being attributed to the magnetic interactions and anisotropy dispersions.

Keywords: Thin films. Ferromagnetism. Hysteresis cycle. Minor loops.
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Introducao

Os materiais nanoestruturados, entre eles os filmes finos magnéticos, tém sido
essenciais na industria moderna para o desenvolvimento de novos dispositivos e componentes
eletronicos. Além de apresentar vantagens como compactacao, reducao de peso, alto
desempenho e baixo consumo de energia, nas escalas nanométricas os materiais podem
apresentar comportamentos que seriam inalcangaveis no estado de bulk. Para nanomateriais
magnéticos, diferentes interacdes magnéticas sdo capazes de ser alcancadas afetando
as propriedades, por exemplo, de coercividade, remanéncia, reversao de magnetizacao
e magnetotransporte, nestes elementos. Desta forma, a caracterizacdo das interagoes
magnéticas nestes sistemas se torna altamente relevante e pode ser feita por diferentes
técnicas de magnetometria, onde sao gerados os graficos de magnetizacao, M, vs. campo
magnético externo, H, como uma impressao digital destes materiais. Nao s6 em filmes
finos, mas em todos os materiais ferromagnéticos a histerese magnética, mensurada no
grafico de M x H, é o fenomeno mais intrigante e esta possibilita diversas aplicagoes dos
materiais ferromagnéticos, tais como: armazenamento de dados, sensores e tecnologias
de energia. Apesar do longo periodo de observacao deste fendmeno, até os dias atuais a
compreensao dos mecanismos fisicos envolvidos neste processo nao foram completamente

elucidados.

O ciclo principal de histerese para um material ferromagnético, é obtido aplicando-se
um campo magnético externo H,,,, suficiente para saturar a magnetizacao, isto é, alcangar
o valor maximo de magnetizacao para este material M, em seguida, o campo magnético é
reduzido gradativamente até o valor de H,,;, = —H,,4, alcancando-se a magnetizagao de
saturacao no sentido oposto — M, e finalmente, H ¢ aumentado gradativamente até H,, 4.,
novamente. Durante o processo ocorrem reversoes tanto reversiveis quanto irreversiveis da
magnetizacao, onde o campo de anisotropia, H,4, é o campo limite acima deste ocorrem
apenas rotacoes reversiveis da magnetizacao, se H,,q, > H4. Também ¢é possivel obter
curvas de magnetizacao sem alcancar saturagao da magnetizacdo do material em um
sentido ou nos dois sentidos, ou seja, mensurando para H,q, e/ou |H ;| menor que Hy4,
nestes caso temos os lagos menores de histerese. Um caso particular, sdo as curvas de
recuo, obtidas apods a aplicacdo de um H inicial suficiente para saturar a magnetizagao
da amostra, e reduzindo H até um campo de recuo, Hg, tal que Hr < H,4, e retornando
novamente para o estado saturado inicial. Estes graficos fornecem informacoes sobre o
estado magnético e sobre os processos de reversao de magnetizacado que nao podem ser
obtidos por meio dos ciclos principais de histerese. Mais recente, graficos de § Mg foram
introduzidos utilizando curvas de recuo e o ciclo de histerese para determinar as interagoes

magnéticas dominantes em sistemas ferromagnéticos [2].



Introducao 2

Na literatura é reportado que o ciclo principal de histerese fornece a resposta
magnética maxima de um material ferromagnético, i.e., o maior produto de energia B
x M, portanto todo laco menor de histerese possui area menor, sendo interno ao ciclo
principal de histerese. Neste trabalho, sera descrita a observacao de lagos menores de
histerese externos ao ciclo principal de histerese, observados em filmes policristalinos de
cobalto(Co) e niquel(Ni). Estas curvas sdo observadas para orientagoes angulares especificas
entre H e o eixo de ficil magnetizacao da camada ferromagnética (FM). O fendémeno
pode ser observado em nanocamadas magnéticas de diferentes espessuras e cristalinidades.
No6s mostramos que este fenomeno é causado por interagoes magnéticas e dispersao de

anisotropia.



1 ASPECTOS TEORICOS

Conforme discutido na Introdugao, o foco deste trabalho é o estudo das propriedades
estruturais e magnéticas de filmes finos magnéticos crescidos por desbastamento ionico
(sputtering). Para tanto, antes de apresentar os resultados desta pesquisa é necesséario
discutir a origem do magnetismo na matéria, fatores anisotrépicos que influenciam na
magnetizagao, os tipos de curvas de magnetizacao estudadas e como estas sao obtidas.
Para descricao dos conceitos de magnetismo foram utilizadas como base de referéncias os

livros de magnetismo e materiais magnéticos [3, 4, 5, 6, 7, §].

1.1 Origem do magnetismo na matéria

A origem atdémica do magnetismo esta relacionada a estrutura eletronica dos
elementos que constituem a matéria, podendo apresentar natureza e magnitude diferentes
para diferentes materiais. Para entendermos é preciso considerar o momento magnético
dos elétrons resultante do movimento orbital, o momento intrinseco de spin e as interagoes
existentes entre eles, que sao originadas da sobreposi¢ao das fungoes de onda dos elétrons,
atendendo a regra de Hund e ao principio da exclusdo de Pauling . Considerando o vetor

S como a soma dos momentos angulares de spins de um atomo e L como a soma dos

momentos angulares orbitais, podemos definir o momento angular total J como:

J=1L+2S, (1.1)
onde a configuracao dos elétrons no atomo determina a magnitude do momento angular
total. Uma situagao possivel de J ndo nulo ocorre quando os atomos possuem camadas
incompletas com elétrons desemparelhados, resultando em combinacao descompensada
dos momentos de spin e orbital. O momento magnético total na matéria é proporcional
aJea quantidade de momento magnético por unidade de volume é denominado por
magnetizacao (M ). H&4 materiais em que os momentos magnéticos sao nulos (diamagnéticos),
outros em que os momentos magnéticos sao diferentes de zero, mas se combinam gerando
magnetizagao resultante nula (paramagnéticos), como fruto da desordem causada pelas
flutuagoes térmicas. Estas duas classes sao caracterizadas pelo magnetismo atomico.
Entretanto, também existem materiais que possuem efeitos magnéticos coletivos, como
os antiferromagnéticos , com magnetizacao nula, e os ferrimagnéticos e ferromagnéticos
, cujos momentos magnéticos se organizam e produzem magnetizacao espontinea. A

magnetizacao dos materiais pode ser alterada quando submetidos a variacao de um campo

1 Os momentos dos nticleos sdo negligenciados, pois em comparacio com o dos elétrons sdo despreziveis.
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magnético externo H , onde cada classe de magnetismo responde de forma diferente. A

susceptibilidade magnética () descreve esta relagao:

X=z (1.2)

A composicao de M e H contribui para a densidade de fluxo magnético (B) na
matéria e a resposta de B ao campo H é dada pela permeabilidade magnética (u) do

material:

b= (1.3)

E em geral y e ;4 nao sao constantes, dependem do meio e podem variar para
diferentes valores do campo H. Uma maior susceptibilidade magnética implica em maior
permeabilidade magnética e vice-versa, sendo p = po(x + 1), onde g é a permeabilidade

magnética do vacuo.

1.2 Diamagnetismo e paramagnetismo

O diamagnetismo descreve a resposta magnética induzida de forma oposta ao
campo magnético externo aplicado, agindo para diminuir a intensidade do campo na
matéria. Este efeito é de origem quéantica e esta associado a indug¢ao de momentos de dipolo
magnético nos elétrons, que se alinham antiparalelo ao fluxo magnético. Apesar de ser
similar, este fendomeno nao é descrito pela Lei de Lenz, pois esta precisaria de um campo
magnético variavel, e o diamagnetismo é observado mesmo em campo magnético estatico,
sendo um fendémeno puramente quantico. Os materiais ditos diamagnéticos nao apresentam
magnetizacao na auséncia de campo externo, porém quando aplicado, a magnetizacao se
opoem ao campo e a susceptibilidade magnética sera negativa e pequena que se mantém

constante com a variacao de temperatura.

o

Inverso da susceptibilidade

Temperatura

Figura 1 — Variacao do inverso da susceptibilidade com a temperatura de um material
diamagnético.
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O paramagnetismo é causado por camadas eletronicas parcialmente preenchidas
e elétrons desemparelhados, sendo condicionado a existéncia de dipolos magnéticos per-
manentes. Os atomos possuem momento liquido J diferente de zero, mas a combinagao
aleatéria destes momentos devido a flutuacoes térmicas resulta em uma magnetizacao
nula na auséncia de campo magnético externo. Na presenca de fluxo magnético, cada
momento magnético m possui energia potencial associada, U = —m.B , € a minimizacao
desta energia ¢ alcancada com o alinhamento dos momentos magnéticos paralelos ao
campo, resultando em magnetizacao diferente de zero. Portanto, o paramagnetismo esta
associado a facilidade dos momentos magnéticos alinharem-se com o campo. Os materiais
ditos paramagnéticos possuem susceptibilidade magnética positiva e pequena que varia

inversamente com a temperatura conforme comportamento descrito pela Lei de Curie.

o

Inverso da susceptibilidade

o
Temperatura

Figura 2 — Variacao do inverso da susceptibilidade com a temperatura de um material
paramagnético.

Todos os materiais apresentam diamagnetismo quando submetidos a um campo
magnético externo, entretanto, como esta susceptibilidade ¢ de algumas ordens de grandeza
menor que as susceptibilidades dos outros comportamentos magnéticos, s6 é possivel
observar o diamagnetismo em materiais que nao apresentam outra resposta magnética

simultaneamente.

1.3 Ferromagnetismo e antiferromagnetismo

As duas classificagoes de magnetismo estudadas anteriormente sao caracterizadas
por apresentarem magnetizacao nula na auséncia de campo magnético externo, porém
¢ de maior interesse para este trabalho os materiais cujas interagoes de curto alcance
entre momentos intrinsecos atomicos dao origem a ordenacgoes coletivas, espontaneamente.
Estes materiais sao classificados como ferromagnéticos e ferrimagnéticos quando podem

apresentar magnetizagdo espontanea e antiferromagnéticos quando nao apresentam mag-
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netizacao espontanea. Podemos indagar que se os momentos magnéticos estao ordenados,
existe alguma forca agindo entre eles. Para explicar esta interagao, iremos abordar duas
teorias para o magnetismo destes materiais: I)Teoria de Momento Localizado e IT)Teoria
de Bandas.

I) Teoria de Momento Localizado

A Teoria de Momento Localizado parte do principio que os elétrons estdo na estru-
tura da rede cristalina e nao podem se mover pelos atomos do material e contribuem com
momento magnético para cada atomo de forma localizada, sendo aplicada principalmente
a0 magnetismo presente em solidos isolantes. A primeira brilhante ideia para descri¢ao
deste tipo de magnetismo foi proposta por Weiss em 1907 [9], que considerou a existéncia
de um campo local que tende a alinhar a maioria ou todos os spins. Assim, ele assumiu
que existe um campo molecular (ﬁm) que atua proporcional a M e este é tao forte que
pode saturar a magnetizacdo de um material mesmo na auséncia de campo magnético
externo, obtendo a relagao:

H,, =M, (1.4)

em que \ é a constante de campo molecular. A magnetizacao espontanea foi o primeiro
postulado utilizado nesta teoria. O segundo surge com a observagdo de materiais ferro-
magnéticos na natureza em estados desmagnetizados. Como isto seria possivel se estes sdo
autossaturados? Foi proposto que os materiais ferromagnéticos sao divididos em dominios
magnéticos separados por paredes de dominios e, dentro destes, os momentos magnéticos
estao coerentes possuindo magnetizacao resultante nao nula. Entretanto, os dominios
podem estar magnetizados em dire¢oes aleatorias, resultando na desmagnetizacao macros-
copica do material. A Figura 3 apresenta os dominios magnéticos e as orientagoes dos
momentos magnéticos em um ordenamento ferromagnético com magnetizacao resultante

nula (a) e com magnetizagao liquida diferente de zero (b).

&
=

Figura 3 — Representacao dos dominios magnéticos e as orientacoes dos momentos mag-
néticos dentro da estrutura de dominios de materiais ferromagnéticos com
magnetizac¢ao resultante: (a) nula e (b) diferente de zero.

Nos materiais antiferromagnéticos sao considerados os dominios divididos em sub-
redes e em cada par os spins estao organizados antiparalelos, resultando em momento

de dipolo magnético nulo e, consequentemente, magnetizagdo nula (Figura 4.(a)). Os
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ferrimagnéticos possuem organizagao microscopica semelhante aos antiferromagnéticos
entretanto as sub-redes antiparalelas possuem valores de momento magnético diferentes
(Figura 4.(b)), ndo se anulando completamente e podendo resultar espontaneamente em
M diferente de zero. Nestes casos, existem dois campos moleculares de forma analoga
aos ferromagnéticos, porém um campo molecular é proporcional a magnetizagao de uma

sub-rede e o outro campo € proporcional a magnetizacao da outra sub-rede.

—
e
——-
D

Figura 4 — Representacao dos dominios magnéticos e as orientacoes dos momentos magné-
ticos dentro da estrutura de dominios de materiais (a) antiferromagnéticos e
(b) ferrimagnéticos.

A ideia de campo molecular parecia dar conta fenomenologicamente do ordenamento
magnético, mas nao explicitava a origem deste campo. A proposta para esta origem foi
feita em 1928 por Heisenberg. Ele mostrou, utilizando o principio de exclusao de Pauli
aplicado a dtomos, que o enorme campo magnético interno surge devido a uma forca que
depende da orientagao relativa entre dois momentos de spin, sendo chamada de interacao

de troca. A energia devido a esta interacao é dada pelo seguinte Hamiltoniano:

ﬁea} = _ZJZJS:Z‘S_"] (15)

1<j

Notemos, devido ao produto escalar entre os momentos de spins, que se a constante
de troca J é positiva, a minimizagao da energia acontece com os momentos de spins alinha-
dos paralelamente (condigao do ferromagnetismo). Quando J é negativo, a minimizacao
da energia ocorre para os momentos magnéticos alinhados antiparalelamente (condigao do
antiferromagnetismo e do ferrimagnetismo). No caso de J ser zero, ndo existe a interagao

de troca, resultando em um comportamento paramagnético.

Vale destacar o trabalho desenvolvido por Slater em 1930 que observou em um
metal de classe 3d, cuja interacao de troca é forte devido a densidade da nuvem eletronica,
a existéncia de uma correlagdo entre a interagao de troca e a razao 14, /rq que representam
a distdncia interatdmica (ry,) e o raio da camada incompleta d (ry). Maiores valores
desta razao implicavam em J positivo e para pequenos valores em J negativo [10]. Assim,
quando a razao 7, /14 torna-se grande o suficiente para tornar a interagao de troca positiva,
temos um material ferromagnético. E quando a razao é pequena, temos um material

ferrimagnético. Além disso, a interagdo de troca depende somente da distancia entre
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os spins, nao dependendo de alguma organizacao geométrica dos atomos, podendo o

ordenamento magnético aparecer tanto em materiais cristalinos quanto em amorfos.
1) Teoria de Bandas

A Teoria de Bandas também pode ser chamada de teoria dos elétrons itinerantes,
pois ao contrario da teoria de momento localizado onde os elétrons estao fixos em um
determinado atomo, nesta teoria os elétrons pertencem ao cristal como um todo. Logo,
qualquer tentativa de associa-los a uma posi¢ao nao é valida e os elétrons podem passar
de um atomo para outro e, ao contrario da teoria supracitada, o momento por atomo nao
¢é necessariamente inteiro, utilizando-se do conceito probabilistico da mecanica quantica.

Esta teoria descreve bem as propriedades dos materiais ferromagnéticos de transigao (Fe,
Ni e Co).

Nos atomos isolados, os elétrons ocupam niveis de energia bem definidos e especifica-
dos pelos quatro nimeros quanticos. Trés deles estao associados ao nivel e subnivel orbital
do elétron e um ao momento de spin. Pelo principio de exclusao de Pauli, dois elétrons nao
podem ocupar o mesmo estado quantico sendo necessario ao menos um destes nimeros
ser diferente. No sélido ha a juncao de varios atomos e deve ser considerado como uma
unidade e o principio da exclusdo de Pauli passa a ser aplicado a todo o grupo de atomos,
modificando profundamente as posi¢oes dos niveis de energia. Com as sobreposicoes das
funcoes de onda, ha desdobramentos dos niveis de energia, ou seja, se para a camada
1s do atomo existem dois possiveis estados para os elétrons, para N atomos seriam 2N
possiveis estados. Os niveis de energia mais externos dos atomos sao os primeiros a sofrerem
interacoes e serem divididos, enquanto as camadas mais préximas aos nicleos 1s e 2s sao
mais distantes uma da outra, existindo menor divisao da energia. Os niveis de energia da
sobreposi¢ao de camadas sdo tao espagados que podem ser considerados como bandas de

energia, nas quais os elétrons sao itinerantes no interior de cada banda.

A ocupagao dos niveis de energia pelos elétrons na banda parcialmente preenchida
segue a distribuicao de Fermi-Dirac, de modo que na temperatura de 0 K todos os niveis
de energia abaixo da energia de Fermi (Ey,) estdo completamente ocupados, enquanto

todos os niveis acima desta energia estdo completamente vazios.

Para o ferromagnetismo, deve existir bandas de energia parcialmente preenchidas
e elétrons com spins desemparelhados podendo mover-se entre os niveis de energia, e
existindo uma distancia entre os elétrons suficiente para que haja a interagao de troca.
Além disso, os metais ferromagnéticos possuem bandas estreitas e alta densidade no nivel
de Fermi; como resultado o aumento da energia causado pelo alinhamento dos spins é

pequeno e propicia uma alta susceptibilidade magnética.

O modelo de Hubbard usualmente é utilizado para o estudo das interacoes entre
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elétrons nas bandas de energia [11], sendo o Hamiltoniano dado por:

H=- Ztijczocja + UZ NGy, (1.6)
ijo i

em que o primeiro termo do lado direito da igualdade esta associado a dindmica dos
elétrons onde CZTO, e ¢, sao os operadores criagao e aniquilacao no sitio ¢ para elétrons
com spin +% ou —%, o =7T,, e o segundo termo esta relacionado com os potenciais locais.
Portanto, é levado em consideracao tanto a dinamica dos elétrons quanto as interagoes

existente localmente.

Os materiais ferromagnéticos e ferrimagnéticos possuem susceptibilidade magnética
grande e positiva, variavel com a temperatura. Acima de certa temperatura critica, chamada
de temperatura de Curie (7,), o comportamento magnético destes materiais desaparece
e eles se tornam paramagnéticos (veja a Figura 5(a)). Os materiais antiferromagnéticos
possuem susceptibilidade pequena e positiva, variavel com a temperatura. Acima da
temperatura chamada de temperatura de Néel (7)) esses materiais tém comportamento
paramagnético e a susceptibilidade é inversamente proporcional a temperatura. Abaixo
de T o comportamento é antiferromagnético com a susceptibilidade sendo diretamente

proporcional a temperatura (veja a Figura 5(b)).

a)

o

b)

o

Inverso da susceptibilidade
Inverso da susceptibilidade

TC TN
Temperatura Temperatura

Figura 5 — Variagdo do inverso da susceptibilidade com a temperatura para um material
(a) ferromagnético e (b) antiferromagnético.

1.4 Curvas de magnetizacao

A caracterizacao magnética de materiais pode ser feita por meio das curvas de
magnetizacdo. Em aspectos gerais estas curvas nos fornecem um gréafico da magnetizacao
da amostra em fungao da aplicacdo de um campo magnético externo (M x H) [12]. Cada

tipo de material magnético apresenta uma curva caracteristica (veja a Figura 6); iremos
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dar enfoque a resposta magnética de materiais ferromagnéticos, objeto de estudo deste
trabalho.

o o
S S| ()
< <
N N
g (a) 5
= =
&h )
< <
s _ S
(b)
—
Campo magnético Campo magnético

Figura 6 — Curvas caracteristicas de M x H para diferentes classes de materiais magnéticos:
a) paramagnéticos e antiferromagnéticos; b) diamagnéticos; c) ferromagnéticos
e ferrimagnéticos.

Conforme discutido anteriormente, os materiais ferromagnéticos apresentam mo-
mentos magnéticos ordenados, podendo resultar em magnetizagao espontanea diferente
de zero na auséncia de fluxo magnético. O processo de magnetizacao consiste em alinhar
dominios magnéticos no sentido de H , sendo feito por rotagdo dos momentos magnéticos
e/ou pelo deslocamento das paredes de dominio. As paredes delimitam dois dominios
vizinhos, onde suas dimensoes sao pequenas quando comparadas com a dimensao dos
dominios dada por: {/A/K em que A é a constante de Sttiffnes e K a energia de anisotropia
[13]. A caracterizagdo magnética pode ser obtida por meio de diferentes curvas de M x
H de acordo com as informagdes que se deseja. A Figura (7) apresenta algumas destas

principais curvas.
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Figura 7 — Ciclo de histerese, curva virgem e lago menor de histerese de um material
ferromagnético.

A curva virgem é tragada a partir de um estado inicial desmagnetizado, isto é, os
dominios magnéticos estao orientados de maneira aleatéria. O campo Hé aplicado com
intensidade crescente até o campo de saturacao H,; na qual a magnetizacao ¢ maxima
e denominada magnetizacao de saturacao M,. Ao ser aplicado o campo magnético, os
dominios orientados na dire¢do do campo comecam a aumentar enquanto os dominios que
nao sao favoraveis diminuem e na saturagdo os dominios estao alinhados com o campo
aplicado [13, 14].

O ciclo principal de histerese é obtido a partir da aplicacao de um campo magnético
externo H,,.., tal que H,,,., > H,, saturando a magnetizacao da amostra, em seguida o
campo ¢é reduzido gradativamente até —H,,,, alcancando a magnetizacao de saturacao no
sentido oposto e posteriormente H é aumentado gradativamente até H,,,,. Analisando o
ciclo podemos destacar os seguintes aspectos: 1) a curva percorrida é irreversivel, ou seja, a
curva de H,,q; a -H, 4, € diferente da curva de —H 0, & Hypar, que sao diferentes da curva
virgem; ii) quando o campo aplicado é zero o material retém um valor de magnetizacao,
chamada de magnetizagao remanente M, e para a magnetizacao no material tornar-se
nula é necessdrio inverter o sentido do campo aplicado [13, 14]. O campo necessario para

que a magnetizacao seja nula é denominado campo coercivo H. .

A caracterizacdo magnética também pode ser mensurada por meio dos lagos
menores de histerese. Estes podem ser obtidos de duas formas: i) sem alcangar a saturagao
magnética e ii) saturando o material apenas em um sentido. No primeiro caso o lago é
obtido com o procedimento semelhante ao do laco principal de histerese, porém aplicando
um campo externo maximo que nao satura a magnetizacao. O segundo caso, representado
pela curva continua na Figura 7, a magnetizacao ¢ saturada em um sentido e reduzida

gradativamente até um campo de recuo, que é o H.. Neste ponto, o campo aplicado é
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invertido e aumentado (em moddulo) gradativamente até a saturagao inicial. Neste ultimo
caso, o laco menor de histerese também ¢é chamado de curva de recuo, contendo parte do
lago principal e outro ramo que nao coincide com parte do lago principal, que é referido

como curva de reversao de primeira ordem (FORC) [15].

A forma da curva de magnetizacao pode ser alterada significativamente por impu-
rezas, tamanho dos cristalitos e defeitos na amostra, relevantes para fixacao de dominios e

aparecimento de dominios com magnetizacao oposta.

1.5 Anisotropias magnéticas

A anisotropia magnética caracteriza-se pela observagao das propriedades magnéti-
cas serem dependentes da direcao de aplicagao do campo magnético no material. Assim,
ao submetermos uma amostra ferromagnética a um campo magnético externo, o ciclo de
histerese passa a ser dependente da direcao de aplicacao deste campo, podendo haver alte-
racao no formato da curva M x H. Este fendmeno é dependente da temperatura, havendo
uma diminuicdo da anisotropia com o aumento da temperatura até o desaparecimento, no
ponto de Curie. Basicamente, a interagdo magnética dipolar e a interagao spin-orbita sao
as duas fontes de anisotropia magnética, sendo influenciadas nos filmes finos por varios
fatores, entre eles: simetria da estrutura cristalina, intensidade dos momentos magnéticos,
forma da amostra e efeitos de interface. Desta forma, as anisotropias podem ser intrinsecas
ou extrinsecas do material e cada forma de anisotropia esta associada a uma forma de
energia. O eixo que apresentar maior (ou menor) facilidade na orientagdo dos momentos

magnéticos ¢ chamado de eixo facil (ou dificil)? [8].

1.5.1 Anisotropia magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina, ou anisotropia magnética cristalina, é a tinica
anisotropia intrinseca dos materiais, sendo originada da interacao spin-érbita do elétron
e da interacao da orbita do elétron com a rede cristalina. Este fendmeno ocorre quando
um campo magnético externo é aplicado sobre um material e os spins tentam se alinhar
paralelos ao campo e, devido a interagao spin-6rbita, os orbitais dos elétrons também
tenderao a serem reorientados, porém a interagao do orbital com a rede é muito intensa e
esta tenta rotacionar o eixo do cristal, criando oposi¢do ao movimento. Caso a densidade
de campo local no cristal seja assimétrica, existirao dire¢oes onde a resisténcia do orbital
a rotacionar sera maior e consequentemente sera maior o trabalho para reorientacao dos

spins, resultando em dire¢oes com diferentes dificuldades de saturacao da magnetizagao.

2 Também é comum o uso do termo eixo macio e eixo duro para indicar os eixos de facil e dificil

magnetizacao, respectivamente.
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A Figura 8 mostra a resposta magnética para diferentes dire¢oes de aplicacao de H
para um monocristal de Co com estrutura hexagonal compacta (h.c.p.). Esta estrutura do
Co caracteriza-se por possuir um tnico eixo facil [0001] ao longo do eixo hexagonal e dois
eixos dificeis no plano basal [1010]. Por apresentar um tnico eixo de facil magnetizacao,
este caso é denominado de anisotropia uniaxial e a energia magnética associada a esta
anisotropia pode ser representada como uma série de poténcias de sen?¢, conforme a
Equacao 1.7. O Co além de anisotropia uniaxial pode apresentar anisotropia cubica
quando possuir estrutura cristalina ctibica, possuindo eixos de diferentes dificuldades de

magnetizacao, assim como o Ni e o Fe.

her _ ¢ + Kysen?¢ + Kosent¢ + Kisen®o + ..., (1.7)

cris
sendo os K, as constantes de anisotropia e ¢ o angulo entre a magnetizacao e o eixo de

facil magnetizacao ¢ do cristal.

M (emu/cm?)
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Figura 8 — Curvas de magnetizagao para um monocristal de cobalto hexagonal para as
direcoes cristalograficas [0001] e [1010] [3].

Notemos que no eixo facil a magnetizacao de saturacao é alcancada com a aplicagao
de um campo magnético de menor intensidade em relacao ao dos eixos duros. Além disso,
nos eixos duros os momentos magnéticos sao rotacionados mais gradativamente que no

eixo facil, sendo menor a susceptibilidade magnética nestas diregoes.

A energia necessaria para superar a interagao spin-orbita é denominada de energia
magnetocristalina e no eixo de facil magnetizagdo ocorre a minimizacao desta energia. Em
intensidade, esta energia é menor do que a energia de troca (interagdo spin-spin), porém
a interacao de troca ocorre de maneira isotropica. Assim, em monocristais a anisotropia

magnetocristalina determina as diregdes de ficil e dificil magnetizagao [8].
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Ao longo dos materiais monocristalinos existe uma repeticao dos cristais com a
mesma orientacao. As amostras estudadas neste trabalho sao filmes magnéticos de Co e
Ni policristalinos que se caracterizam pela formacao de cristais com orientagoes diferentes
ao longo do material. Se os cristais estiverem organizados de maneira aleatéria, a energia
anisotrépica resultante é nula e caso haja uma diregdo preferencial de crescimento (textura
cristalografica) existird uma anisotropia magnetocristalina diferente de zero, mas de menor

intensidade do que a estrutura de monocristais [3].

1.5.2 Anisotropia magnetoelastica

A anisotropia magnetoelastica, também chamada de anisotropia por estresse, tem
origem na interacao spin-érbita e esta associada a induc¢ao de uma deformacao da rede
cristalina por meio de uma tensdo mecanica, alterando a anisotropia magnetocristalina e
podendo modificar a dire¢ao preferencial da magnetizagdo no material [3]. Considerando
um meio com constante eldstica isotrépica e o coeficiente de magnetostricgao (k) isotrépico,
isto é, as dimensoes da amostra sao modificadas com a mesma proporcao, podemos obter

uma expressao simples para a energia associada a estd anisotropia:

3
Eme = —§I€UCOS29 =-3 meCOS20, (1.8)

em que o é o estresse causado pela tensdo, # é o angulo entre a tensao e a magnetizagao e

K,,. é a constante de anisotropia magnetoelastica.

Uma das fontes possiveis de inducao de estresse em filmes finos é o desacopla-
mento entre pardmetros de rede, que pode ocorrer na interface substrato/camada e/ou
camada/camada [16]. Este fato serd descrito em mais detalhes no Capitulo 3 para auxiliar

no entendimento das medida de difracao de raios X.

1.5.3 Anisotropia de superficie

Além da anisotropia magnetoelastica nas interfaces das camadas, devido a modi-
ficacao da estrutura eletronica, os sitios entre os materiais podem apresentar diferentes
acoplamentos spin-orbita influenciando na cristalizagao da camada FM, bem como na
organizacao e orientacao dos momentos magnéticos. Este efeito é inversamente proporcional
a espessura da nanocamada podendo, em limites criticos, a contribuicao da energia de
superficie pode superar a energia de forma e o eixo de facil magnetizagdo da amostra passa
a ser ortogonal ao plano do filme [16]. A esta anisotropia, chamamos de anisotropia de

superficie. Assim, podemos entender a constante efetiva de anisotropia (K.ss) como sendo:

2K,

Kepp = Ky + ;

(1.9)
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com Ky associado a anisotropia volumétrica, K, associado a anisotropia de superficie
e t sendo a espessura do filme. O fator 2 ¢ devido a consideragao da existéncia de duas

interfaces. Caso as duas interfaces sejam diferentes, a equagao se torna:

Kinfs + Ksups
t )
onde K, fs € Kgyps Tepresentam a anisotropia associada as interfaces inferiores e superiores,

Kepp = Ky + (1.10)

respectivamente. Desta forma, sempre havera uma contribuicdo da anisotropia de superficie,

porém ela se torna mais significante para camadas menos espessas.

1.5.4 Anisotropia de forma

A anisotropia de forma, que pode ser chamada de energia desmagnetizante, esta
associada a geometria da amostra. Quando um material estd magnetizado, os polos
dos momentos magnéticos em seu interior sao compensados por polos opostos vizinhos,
entretanto, na superficie do material os polos nao sdo compensados e consequentemente
surge um campo magnético (F[d) em sentido oposto a H , que tende a desmagnetizar a
amostra [16]. Sendo a quantidade de polos proporcional a area superficial da amostra
em cada direcao, os campos desmagnetizantes apresentam intensidades diferentes para
diferentes dimensoes e é mais facil a magnetizacdo ao longo do eixo de maior tamanho. A
Figura 9 exemplifica essa ideia. Aplicando o campo magnético na direcdo y, o niimero de
dipolos magnéticos na superficie maior do que quando o campo magnético é aplicado ao
longo da direcao = que possui maior tamanho, portanto, maior o campo desmagnetizante

ao longo do eixo y.

Figura 9 — Representagio esquematica da anisotropia de forma. Em a) representagao de
H aplicado na dire¢ao y e em b) representacao de H aplicado na diregio x.

A descricao matematica para este campo pode ser obtida pela Lei de Gauss
Magnética (segunda equacao de Maxwell), que descreve o divergente da densidade de
fluxo magnético em um dado meio como sendo V - B = 0. Também podemos escrever B=

,uo(ﬁ + M ) e combinando estas duas equagdes obtemos:
V-M=-V-H, (1.11)

portanto, como na superficie da amostra ocorre uma descontinuidade da magnetizacao,

temos o surgimento de um campo magnético de sentido oposto ao campo H. Como
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diferentes dimensoes nas dire¢oes resultam em diferentes descontinuidades na magnetizacao,
consequentemente temos diferentes campos desmagnetizantes Hy [16]. Conseguimos escrever

este campo, para um filme fino, como sendo:
H;= —N,M, (1.12)
em que Ny é o tensor desmagnetizante que depende do formato da amostra e da direcao

de aplicacao do campo H.

Associado a anisotropia de forma podemos escrever o termo da densidade de energia

magnetostatica [16]:
1 -
o= —~poH
£ gHottd

=

. (1.13)

Esta energia é a principal responsavel pela estrutura de dominios magnéticos nos
materiais ordenados magneticamente. Estes dominios aparecem para minimizar a energia

magnetostética no interior do material [17].

As amostras estudadas foram cortadas em uma geometria quadrangular de forma
a minimizar(ou extinguir) a anisotropia de forma no plano da amostra, ou seja, niao ter
diferencas nas curvas de magnetizacao ao longo dos eixos x e y devido a este fator. Em
filmes finos a dimensao no plano do filme é cerca de 10? vezes maior que a dimensdo na
direcao perpendicular, assim, consideramos que Ny possui valor 1 na dire¢ao perpendicular

e ¢ nulo nas demais diregoes [16].

1.5.5 Anisotropia induzida

Quando se deseja ter um controle da dire¢ao preferencial das propriedades mag-
néticas nas amostras, a anisotropia pode ser induzida. Este processo pode ser feito apds
a confeccdo das amostras por meio de tratamento térmico simultdneo a aplicacao de
campo magnético ou de estresse sobre o material. A anisotropia também pode ser induzida
durante o processo de fabricagdo, conforme realizado neste trabalho, utilizando um campo
magnético in situ para induzir uma anisotropia uniaxial [13]. Sendo ¢ o dngulo entre a
magnetizacao de saturacao e o eixo facil, neste caso o termo de energia associado a esta

anisotropia é dado por:
Eina = Kingsen®¢. (1.14)

1.6 Curvas de remanéncia

Na secao 1.4 foram descritas as curvas de magnetizacao por ciclos M x H que
representam os processos reversiveis e irreversiveis da magnetizacao. Podemos analisar
somente os processos irreversiveis da magnetizagao por meio das curvas de remanéncia

e obter mais informagoes sobre o tipo de interacao magnética dominante. Essas curvas
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inicialmente foram desenvolvidas para caracterizacao de sistemas nao interagentes, com
anisotropia uniaxial ou cibica e ciclo principal de histerese simétrico. As isothermal
remanent magnetization curves (IRM) e as DC demagnetization curves (DCD) sdo duas
das principais curvas utilizadas [18, 19]. De forma simpldria, as curvas de remanéncia sao
baseadas na leitura da magnetizagdo remanente apos a aplicagao e completa remocao de

um campo magnético externo.

Para obtencao das curvas IRM ¢ preciso um estado inicial desmagnetizado, em
seguida é aplicado um baixo campo H; > 0 e posteriormente o campo é retirado e feita a
medida da magnetizagdo remanente em fungao do campo M,.(H;). Apés a medida, um
campo Hy > H; > 0 é aplicado, removido e novamente é medida a magnetizagdo remanente
M,.(H,). O processo é repetido aumentando gradativamente o campo H até a magnetizagao
de saturacao ser atingida. A sutileza para tracar essas curvas estd na obtencao do estado
desmagnetizado inicial que pode ser alcancado por meio de campo magnético externo,

desmagnetizacdo AC ou DC, ou por meio de temperatura (desmagnetizagao térmica).

A desmagnetizacao DC é obtida com a saturacao da magnetizacdo da amostra
em um sentido e em seguida sdao aplicados sucessivos campos Hg.s no sentido oposto
ao da saturacao inicial. O Hg. aplicado inicialmente deve ser de baixa amplitude, em
seguida removido e verificada a magnetizagao remanente. Os campos sucessivos sao cada

vez maiores e o procedimento repetido até a magnetizagdo remanente ser nula [3].

No processo de desmagnetizagdo AC a amostra é submetida a um campo magnético
alternado com baixa frequéncia e amplitude variavel. Inicialmente é aplicado um campo
intenso para saturar a magnetizacao, em seguida o campo tem sua amplitude reduzida e
é aplicado no sentido oposto, mensurando a magnetizacao remanente. O procedimento
é repetido alternando o sentido do campo com amplitudes cada vez menores invertendo

cada vez menos momentos magnéticos até ser alcangado o estado desmagnetizado [3].

Na desmagnetizacdo térmica a amostra é aquecida até uma temperatura maior
que a temperatura de Curie e em seguida é resfriada na auséncia de campo magnético
externo. Assim, os dominios magnéticos ficarao orientados aleatoriamente e a magnetizacao
resultante tende a ser nula. E possivel restar uma magnetizacio residual dependendo da

permeabilidade e retentividade do material [5].

O processo de determinacao das curvas DCD é semelhante ao das IRM, porém,
inicialmente é necessario saturar a magnetizacao da amostra em um sentido, em seguida
o campo aplicado deve ser invertido e iniciado com baixa intensidade, sendo aumentado
gradativamente até ser alcancada a saturacao magnética no sentido oposto. A cada campo

aplicado e retirado, a magnetizagdo remanente M;(H;) é mensurada [20].

A M,(H;) e a My(H,) estao vinculadas por meio da relagao de Wohlfarth (Equacao

1.15) que foi desenvolvida para ser aplicada a sistemas nao interagentes de mono-dominios
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com anisotropia uniaxial, sendo independente da variacao de anisotropia ao longo do
material [21]. Estes sistemas possuem o ciclo de histerese simétrico e as relagoes exigem
que o estado inicial de desmagnetizagao para obtencao das curvas IRM tenha sido obtido

por meio de desmagnetizacao térmica ou AC:

sendo M, (00) a magnetizagdo remanente apds a saturagao. Dividindo ambos os lados da

igualdade por M, (c0) temos a versao normalizada:

mq(H) =1—2m,(H). (1.16)

Bissel e colaboradores [22] desenvolveram relagbes andlogas a de Wohlfarth para os
casos em que o estado desmagnetizado inicial das curvas IRM é obtido pelo método de

desmagnetizacao DC. As relacoes entre a M, (H;) e a My(H;) neste caso sao:

mi(H) =1—2my(H), se H< H, e (1.17)

mi(H) =1, se H> H,, (1.18)

r

onde H, é a coercividade de remanéncia®.

Os gréficos de m,.(H) x mgy(H), conhecidos como Henkel Plots, tém sido estudados
para caracterizacao das interagdoes magnéticas dominantes em sistemas magnéticos. Os
Henkel Plots ideais sao retas com inclinacao -2 para o caso da Equacao 1.16 e inclinacao -1
para o caso indicado na Equacao 1.17. Quando o sistema estudado apresenta uma curva de
m,(H) x mgy(H) acima desta reta, é considerado como sendo mais facil magnetizar do que
desmagnetizar e possui interagdes magnetizantes como dominante. Se a curva de m,.(H)
x mg(H) estd abaixo desta reta, é considerado que o sistema é mais dificil magnetizar
do que desmagnetizar, ou seja, as intera¢oes desmagnetizantes sdo dominantes [20]. Estas

duas situagoes estao representadas na Figura 10.

3 A coercividade de remanéncia é dada pelo campo magnético aplicado que resulta em myq = 0.
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Figura 10 — Desvios dos Henkel Plots em relacao a reta calculada para sistema de mono-
dominios magnéticos nao interagentes com anisotropia uniaxial, para os casos
cujo o estado desmagnetizado inicial é obtido por desmagnetizacao AC e DC
respectivamente.|[23].

Uma anélise semelhante pode ser feita por meio da plotagem da fungao 0 M derivada
diretamente das relagoes mostradas nas Equacoes 1.16, 1.17 e 1.18. Para os casos cujo o
estado inicial das curvas IRM é obtido pelo método de desmagnetizacao AC ou térmica,

temos:
IM(H) =2m,(H)+mq(H) — 1. (1.19)

Quando o estado inicial das curvas IRM ¢ obtido pelo método de desmagnetizacao
DC, temos:
SM*(H) =m(H) +mg(H) — 1, se H< H, e (1.20)

r

SM¥™(H) = m(H) -1, se H> H,. (1.21)

Para sistemas que seguem as condig¢oes impostas por Wohlfarth, é esperado 6 M = 0.
Em sistemas que nao possuem essas caracteristicas, podemos ter 0 M =# 0 e esta desigualdade
tem sido objeto de estudo para indicar as interacoes dominantes e caracteristicas de
materiais magnéticos. Alguns fatores que podem ser indicados pela desigualdade sao:
anisotropia nao uniaxial, interagoes entre as particulas, multidominios magnéticos, efeitos

de incoeréncia de rotagdo, interagdes entre os graos [21].

A M < 0 normalmente é atribuida as interagdes desmagnetizantes como domi-
nantes no sistema, ou seja, as interagoes desestabilizam a remanéncia da saturagao, como
exemplo podemos citar a interagao dipolar. A 6M > 0 costuma ser atribuida as interagoes
magnetizantes no sistema como dominantes, que tendem a favorecer o estado magnetizado,

como exemplo temos a interagao de troca [24].

A Figura 11 apresenta um exemplo de medida experimental de curvas IRM e DCD
para um sistema de particulas com mono-dominios de Fe revestidas por uma camada de

éxido [25]. Sao apresentadas as curvas IRM medidas para diferentes métodos de obtengao
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do estado desmagnetizado inicial. Na Figura 12 estao as respectivas curvas 6 M obtidas

para cada caso correspondente.
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Figura 11 — Curvas de remanéncia obtidas para particulas de mono-dominios por diferentes
processos de desmagnetizacao [25].
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Figura 12 — Curvas de §M obtidas para as curvas da Figura 11 [25].

Nas figuras acima, m&™ e ma® referem-se a desmagnetizacio DC com o campo
de saturacao aplicado antiparalelo e paralelo, respectivamente, com a direcao definida
como positiva, m?® refere-se ao sistema com o estado desmagnetizado obtido durante a
producao da amostra e m@“ ao estado desmagnetizado obtido pelo método AC. Assim,
podemos notar a explicita dependéncia das curvas de remanéncia com a forma que o estado
desmagnetizado é obtido, portanto, utilizando este método s6 podem ser comparadas

medidas cujo os estados iniciais foram alcancados pelo mesmo método.

Também podemos destacar que apds o processo de desmagnetizacao, pode restar
uma magnetizagao residual [26] e o grau de desmagnetizagdo AC pode influenciar em

diferentes comportamentos para a magnetizacao [27]|. Fungoes e integrais generalizadas
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tem sido propostas para solugao deste problema [28, 29, 30]. Ambos fatores podem levar a

erros nas interpretagoes graficas dos resultados.

Outra forma de obtencao das mesmas informagoes que os gréaficos classicos de
remanéncia apresentam foi proposto por Geshev em 2018 [2], por meio de um ciclo principal
de histerese e uma curva de recuo. Este método possibilita a caracterizagao magnética
com maior agilidade e facilidade, nao necessitando de um estado inicial desmagnetizado
e podendo ser aplicado a sistemas que apresentam ciclo de histerese quadrado, que sao
de dificil desmagnetizagdo. A curva 0M(H), a partir deste método, é determinada da
seguinte forma: primeiro é obtida a curva de histerese e, posteriormente, a curva de recuo
partindo de H, até H,... Com as duas curvas plotadas, computacionalmente, é obtida
uma terceira curva M, ¢**nded partindo de H = 0 e acompanhando a curva de recuo até
H,... Em seguida a curva ¢ estendida de H,.. até —H, acompanhando o ciclo de histerese.
Apoés, a curva de M, ctnded ¢ rotacionada de 180° e plotamos a curva My,,,. As curvas

sdo exemplificadas® na Figura 13.

M (arb. units)

204 00 04

H/H,

Figura 13 — Curvas idealizadas e utilizadas para derivar as relagoes entre o ciclo principal
de histerese e a curva de recuo [2].

Considerando as partes ascendente (asc) e descendente (dsc) do ciclo de histerese

pode ser demonstrado que:

Mr6c+Msym = M, +M+

dsc asc)

(1.22)

com os M's sendo as magnetizacoes de cada curva plotada. Com isso, relacao andloga a

4 Hj4 indicado no grafico, é o campo de anisotropia do material, acima do qual ocorrem apenas rotacoes

reversiveis.



Capitulo 1. ASPECTOS TEORICOS 22

de Wohlfarth pode ser descrita:

MG+ M

Ny (H) = e oese, (1.23)
Miyeo(H) = 2M pys(H) — Moy (H) € (1.24)
5Mr = Mrec(H) + Msym<H) - QMhys(H)- (1'25)

Esta dltima forma apresentada de obtencao da curva ¢ M foi a empregada neste

trabalho.
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2 PROCEDIMENTO EXPERIMENTAL

Os filmes finos estudados neste trabalho foram crescidos pela técnica de magnetron
sputtering, no Laboratério de Conformagao Nanométrica (LCN) do Instituto de Fisica
da UFRGS (IF-UFRGS). Para caracterizacao estrutural empregamos as técnicas de
difragao de raios X (XRD) e refletividade de raios X (XRR), também disponiveis no LCN.
Para caracterizacao magnética utilizamos o Magnetometro de Amostra Vibrante (VSM)
disponivel no Laboratério de Magnetismo (LAM) desta mesma instituicao. Neste capitulo

serao descritos os procedimentos aplicados para o crescimento e a caracterizacao dos filmes.

2.1 Fabricacao das amostras

Os filmes foram crescidos pelo processo de sputtering. Esta técnica tem sido utilizada
em laboratérios para a producao destes filmes, pois possibilita a deposicao de nanocamadas
de estruturas homogéneas de diferentes tipos de materiais, tais como: metais, ligas e
dielétricos. Este método também permite o controle de propriedades estruturais, espessura,
densidade préxima a densidade de bulk e cristalinidade, através do controle dos parametros

de deposicao. Além disso, a técnica permite alta reprodutibilidade dos filmes.

O sistema de deposicao disponivel no LCN é da empresa AJA International modelo
ATC ORION 8, representado na Figura 14. A deposi¢do ocorre na cadmara principal, que
possui um porta-substratos giratorio e 7 canhoes magnéticos com dois eletrodos conectados
a cada canhao, o catodo no alvo e o anodo na chaminé do magnetron. Esses canhdes sao
alimentados por fontes de corrente continua (DC), de corrente continua pulsada (DCP) e
de corrente alternada (RF'), dependendo do alvo a ser bombardeado. Os canhoes estao
montados em uma configuragao confocal ao porta-substratos giratorio para manter a
homogeneidade das amostras. O sistema de vacuo é composto por uma bomba turbo-
molecular de ultra-alto vacuo (UHV) acoplada a uma bomba mecénica tipo scroll e uma
bomba ionica, que permite a pressao de base na camara de deposicao chegar na ordem
de 107 Torr, sendo a ideal para a deposicio de filmes de boa qualidade. Para nao elevar
a pressao na camara de deposicao durante a insercao dos substratos e a retirada das
amostras, ha uma antecamara, onde é possivel rapidamente alcancar pressoes da ordem
de 10~7 Torr, conectada a cAmara principal por uma valvula gaveta manual de UHV. O
equipamento também possui um sistema de controle de fluxo de gases (Ar, Oz, N3) e um
sistema de aquecimento acoplado ao porta-substratos que permite depositar amostras a

temperaturas de até 850 °C. Os processos sao controlados com um software em LabVIEW.
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Figura 14 — Representacao esquematica do magnetron sputtering instalado no LCN do

IF-UFRGS.

Todas as amostras foram feitas com pressoes de base inferiores a 3 x 1078 Torr e a

temperatura ambiente, mantendo uma distancia entre o substrato e o canhao constante de

170 mm e a rotagdo do porta-substratos a 40 rpm para obtencao de maior homogeneidade

das amostras. O fluxo de argdnio (Ar) foi mantido constante em 20 sccm (standard

cubic centimeters per minute) e pressao de 2 mTorr. Utilizamos porta-substratos sem

campo magnético aplicado e com campo magnético estatico aplicado in situ de ~ 2 kOQOe,

quando era desejado induzir um eixo preferencial de anisotropia magnética na camada
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ferromagnética.

As amostras estudadas neste trabalho sdo monocamadas ferromagnéticas de Co e
de Ni de diferentes espessuras nanométricas, crescidas sobre substratos de silicio (Si(100))
com 6xido natural de silicio (SiO3) em sua superficie. Com o intuito de obtermos diferentes
cristalinidades nas camadas FMs, utilizamos cromo (Cr) e tdntalo (Ta) como camadas
sementes (buffer) [31]. O Cr e o Ta também serviram para deposi¢ao de uma camada
protetora (cap) em cima da camada FM, a fim de minimizar a oxidacdo. A Figura 15
apresenta a configuracdo destas amostras. Usamos fontes DC e RF com poténcia de 150 W
no canhao com alvo de Co e fontes DC com 150 W nos canhoes com os alvos de Cr e de

Ta. Importante destacar que todos os alvos apresentavam, no minimo, 99, 99% de pureza.

Figura 15 — Representacao da estrutura de camadas das amostras estudadas.

Apo0s a fabricacao das amostras foram feitas as caracterizagdes estruturais com as

técnicas de andlise descritas na se¢ao seguinte.

2.2 Caracterizacao estrutural

2.2.1 Difracao de raios X

E uma das técnicas mais utilizadas nos estudos de cristalografia para obtencao de
uma caracterizagao inicial da estrutura de materiais, sendo definida como método nao
destrutivo de analise. Os raios X possuem comprimento de onda A na ordem de 0,1 nm,
sendo equivalente a ordem de grandeza das distancias interatomicas em cristais. Portanto,
quando os raios X sao incididos em uma amostra, os planos cristalinos funcionam como
uma rede de difragdo tridimensional e, a partir da interacao entre a onda eletromagnética
e os atomos da matéria, sdo obtidos os resultados. Esta técnica tem sido muito empregada
devido a cada elemento quimico e cada fase cristalina apresentarem espectros caracteristicos

e utilizando um banco de dados é possivel comparar o espectro de raios X obtido com os
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espectros conhecidos e informagoes como composicao, tamanho médio de grao, estresse e

orientacao preferencial da rede cristalina podem ser obtidos [32].

Realizamos as medidas de difracao no difratometro do LCN, representado na Figura
16. O equipamento disponivel é da marca Bruker modelo D8 Advance que possui gonidmetro
configurado na geometria Bragg-Brentano (0 — 26), tubo de raios X com anodo de cobre e
emissao de radiacdo K, com comprimento de onda A\ = 0, 154056 nm. Absorvedores sao
utilizados para tornar o feixe mais monocroméatico possivel, fendas colimadoras sdao usadas
na saida do tubo e na entrada do detector para colimacao dos feixes emitidos e recebidos.
Durante o processo de medida, a amostra se mantém estatica enquanto o tubo de raios X
e o detector sao movimentados por motores de passo, fazendo a varredura dos angulos de

medida sempre mantendo a configuracao 6 — 20 nas medidas de XRD.

Figura 16 — Representacao do difratometro instalado no LCN do IF-UFRGS.

Para obtencao das informagoes por XRD é considerado que ao incidir o feixe de
raios X sobre os planos cristalinos paralelos ao plano da amostra, ocorre uma reflexao
perfeitamente eldstica e os raios sao espalhados de forma especular . Os raios emitidos,
sao refletidos em planos diferentes da rede cristalina gerando uma diferenca de caminho
6tico na trajetoria, proporcional ao espagamento interplanar (d) (veja a Figura 17). A
diferenga de caminho entre os feixes, o comprimento de onda dos raios X (A) emitidos e
o angulo de incidéncia (6), determinam o padrao de interferéncia das ondas apds serem
refletidas. H4 uma sobreposicao construtiva quando a diferenca entre os caminhos 6ticos
percorridos pelos feixes é um miultiplo inteiro (n) de um comprimento de onda, gerando os

maximos no espectro obtido. Este comportamento é descrito pela Lei de Bragg:

I Refletir especularmente significa que o feixe incidente em uma tnica direcdo é refletido em direcio

Unica.
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Figura 17 — Difracao de raios X por um conjunto de planos atéomicos

nA = 2dsen, (n=1,2,3,...). (2.1)

Como resultado das reflexdes sucessivas dos raios X na amostra, é obtido um padrao
de interferéncia identificado por um detector, gerando um espectro da intensidade recebida

em funcao dos diferentes angulos de incidéncia dos raios X.

Vale destacar que apesar da Lei de Bragg descrever as interferéncias dos feixes de
raios X de forma simples, é sabido que a interagao da radiacdo ocorre com os elétrons dos
atomos. Ao incidir a onda eletromagnética sobre a rede cristalina, os elétrons interagem
com a radiacao e adquirem energia desprendendo-se dos atomos. Isso causa uma vacancia
nas camadas eletronicas e quando ocorre em uma camada mais interna, ou seja, menor
nivel de energia, o elétron que estd na camada mais externa salta para o nivel de menor
energia liberando energia na forma de um féton que possui a mesma energia da diferenca
entre os niveis energéticos [33]. Essas ondas espalhadas pelos elétrons que sao identificadas

pelo detector.

Os picos do espectro de difragao do cristal perfeito sdo representados por uma
funcao delta de Dirac, ou seja, estreito e com alta intensidade, com todas as interferéncias
acontecendo em um unico angulo. Para um material amorfo, os picos do espectro de
difracao sao largos e pouco intensos, isso ocorre devido ao material amorfo nao ter uma
orientacao cristalina definida e as interferéncias ocorrem para varios angulos [32]. As nossas
amostras sao filmes policristalinos, isto é, apresentam mais de uma orientacao cristalina.
O espectro obtido indica estas orientagoes que, através de comparagao com as fichas
cristalograficas, podemos descobrir se existiu alguma direcao preferencial de crescimento do
filme e o comprimento de alcance da ordem cristalina, analisando a intensidade e a largura
dos picos. Utilizando a férmula de Scherrer (Equagao 2.2) é possivel calcular o tamanho

dos cristalitos (graos), perpendicular a superficie do filme, de uma dada orientacao [32]:

K\

B Bcosbp’ (2:2)
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sendo K a constante de Scherrer, um fator de forma do grao, A o comprimento de onda dos
raios X incidentes, [ a largura a meia altura do pico de difragdo em radianos e #5 o angulo
de Bragg do pico difratado. Os valores tipicos da constante K estao entre 0,82 e 1,2 [34],
dependendo da simetria do cristal. Adotamos K=0,9, sendo esta uma boa aproximacao na

auséncia de informagoes do cristal.

2.2.2 Refletividade de raios X

7

Quando a difracao de raios X é aplicada para angulos rasantes (20 < 10°) é
chamada de refletividade de raios X. Como consequéncia da diminui¢do do angulo de
incidéncia, ocorre uma menor penetracao dos feixes nas camadas da amostra, aumentando
a propagagao da onda proxima a superficie do filme, ndo sendo a técnica sensivel a estrutura
cristalina do material. Assim, a técnica de XRR fornece informacoes de caracteristicas
como densidade, rugosidade e espessura das nanocamadas estudadas. A técnica de XRR é
utilizada para analise de filmes com espessuras na faixa de 2 a 200 nm com superficies

relativamente suaves e lisas, podendo o material ser cristalino ou amorfo [35].

Ao serem incididos com um # pequeno sobre a superficie do filme, os feixes sao
transmitidos e refletidos simultaneamente a partir de um angulo critico (6,)%. Como as
ondas eletromagnéticas passam a propagar-se em meios com diferentes indices de refracao,
ao atravessar a superficie do filme os raios X transmitidos sao desviados em relagao a
trajetéria inicial. Esta onda refratada sofrera novos processos de refragao e reflexdao na
préxima interface interna que pode ser camada/camada ou camada/substrato, gerando
sucessivas sobreposi¢oes das ondas. As ondas refletidas em camadas subsequentes terao
uma diferencga entre os caminhos 6ticos que é proporcional a espessura da camada do filme
(t) (veja a Figura 18), podendo gerar interferéncias construtivas para diferentes dngulos
que sao caracterizadas pela refletividade de Fresnel e sao moduladas por oscilagoes gerando
as franjas de Kiessig identificadas pelo detector [33]. Para este caso, podemos ter uma

aproximacao modificando a Lei de Bragg (6 = 6,.):

~ - -
\s n.\ " ’f ’p
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-
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Figura 18 — Raios X incidentes sobre a superficie do filme sofrendo processos de re-
fracao e reflexao. Em seguida o feixe refratado é refletido na interface ca-
mada/substrato.

2§, é o angulo que ocorre a reflexdo externa total dos raios refletidos na superficie da amostra.
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nA = 2tsenf,, (n=1,2,3,...), (2.3)

onde n indica um maximo da franja de Kiessig. Sendo o indice de refragdo da camada
n; =1—0—103, em que 0 e [ representam os coeficientes de absorcao e espalhamento do
material, considerando a interface ar/camada, podemos relacionar o angulo do raio de

incidéncia com o angulo do raio refratado pela Lei de Snell:
n; cos(6,) = cos(f) e (2.4)

reescrevendo a Equacao 2.3 considerando a parte real de n;, temos:

sen’) = (n\/2t)? + 26, (2.5)

sendo /20 = 6. Desta forma, plotando um grafico da posi¢ao angular do pico da intensidade
maxima ao quadrado pelo quadrado da posi¢ao da franja teremos uma reta, onde a espessura

do filme é proporcional ao coeficiente angular desta reta [33] .

2.2.2.1 Calibracdo da taxa de deposicao

A fim de calibrar as taxas de deposicao, foram crescidos filmes dos alvos desejados
com os mesmos parametros e configuragoes experimentais a serem utilizadas na deposicao
das amostras que seriam estudadas. Com o uso da técnica de XRR, as espessuras das
amostras foram estimadas e consequentemente as taxas de deposi¢ao de cada alvo.

Conforme visto anteriormente, é possivel obter a espessura do filme pela relacao

4msend

)
um grafico do vetor de espalhamento ¢ em funcao da ordem n da franja de Kiessig. A

de sen?(f) x n?. Também é usual definir o vetor de espalhamento q = e plotar

espessura t é inversamente proporcional ao coeficiente angular o da reta do grafico g x n:

_27T

t (2.6)

(%

Sabendo a espessura da amostra (¢) e o tempo (7") na qual foi realizado a deposicao,

temos a taxa de deposi¢ao (1) da amostra:

T= g (2.7)

Nas figuras abaixo é mostrado um exemplo de calibracao da taxa de deposi¢ao para
o alvo de Ta sobre substrato de Si(100) com 6xido natural (SiOz). Na Figura 19 temos
o XRR obtido para a amostra padrao, onde é possivel identificar as franjas de Kiessig e
as posicoes angulares nas quais temos as intensidades maximas das interferéncias. Ja na
Figura 20 temos a curva do vetor de espalhamento em fun¢do do nimero da interferéncia,

bem como o ajuste linear e a respectiva funcao.
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Figura 19 — Espectro de XRR usado para calibracao da taxa de deposicao do alvo de Ta

sobre substrato de Si(100).
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Figura 20 — Curva de ajuste do vetor de espalhamento em fungao da posicao dos maximos

das franjas de Kiessig, obtida para o espectro da Figura 19.

Na Tabela 1 sao apresentadas as taxas de deposi¢ao juntamente com os parametros

experimentais usados para todos os alvos utilizados neste trabalho.

Alvo Taxa de Tipo de | Poténcia | Tensao H
utilizado | deposicdo (A/s) | fonte (W) (V) | (kOe)
Co 1,10 DC 150 395 2
Co 0,92 DC 150 390 0
Cr 1,02 DC 150 440 2
Ni 1,14 DC 150 386 2
Ta 1,47 DC 200 385 2

Tabela 1 — Parametros e taxas de deposi¢ao dos alvos utilizados.
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As medidas de XRR foram realizadas no mesmo difratometro descrito na se¢ao
anterior, disponivel no LCN do IF-UFRGS.

2.3 Caracterizacao magnética

A caracterizacao magnética consiste em executar a medida de magnetizagao na
amostra em funcao de um campo magnético externo aplicado, podendo ser a uma tempe-
ratura fixa e variando o campo magnético ou variando a temperatura e mantendo o campo
externo fixo, sendo possivel plotar diferentes curvas de acordo com o que se deseja obser-
var, conforme visto no Capitulo 1. Neste trabalho, as amostras foram caracterizadas por
magnetometria de amostra vibrante, que é uma técnica altamente sensivel aos momentos
magnéticos, da ordem de 10~7 emu, com agilidade na geracdo de dados. O seu principio de
funcionamento é baseado na Lei de inducao de Faraday, utilizando um sistema de bobinas
(eletroima) para geragao de um campo magnético uniforme capaz de magnetizar a amostra,
um sistema eletromecanico responsavel por vibrar a amostra e um sistema de bobinas
sensoras para captagao da forga eletromotriz induzida [36] pelos momentos magnéticos da

amostra.

O VSM disponivel no LAM é da marca MicroSense e modelo EZ9, capaz de gerar
campo magnético de até 22 kOe e variacoes de temperatura na faixa de 77 a 1000 K. E
possivel realizar medidas na amostra com orientagao fixa ou variando a posicao angular
em relagao a dire¢cao do campo magnético aplicado. A Figura 21 representa um diagrama

simplificado da montagem experimental do VSM.
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Figura 21 — Representacao esquematica do VSM disponivel no LAM do IF-UFRGS.

Para realizacao das analises, a amostra é fixada na extremidade da haste rigida
diamagnética e colocada alinhada ao centro das bobinas sensoras. A outra extremidade da
haste é encaixada no sistema eletromecéanico que ird provocar oscilagoes longitudinais na
haste na diregao vertical. O conjunto de bobinas do eletroima é utilizado para inducao de
momentos magnéticos na amostra por meio da aplicacdo de um campo magnético que pode
ser no plano da amostra ou na dire¢cao perpendicular a esse plano. Estando magnetizada
a amostra e executando um movimento oscilatério, é induzida uma fem alternada nas
bobinas sensoras, que é proporcional a magnetizagao. Um amplificador de sinais (Lock-in)
¢é utilizado para aumentar a sensibilidade da técnica, onde o sinal de referéncia para o
Lock-in é dado com a calibracao do equipamento utilizando amostras de niquel padrao

com momentos magnéticos e massas conhecidos.

Todas as amostras estudadas foram caracterizadas a temperatura ambiente. As
curvas de magnetizacao foram plotadas em relagao ao eixo facil e ao eixo dificil de
magnetizagao. Também foram obtidas os ciclos principais de histerese para orientagoes

especificas, bem como as curvas de recuo.
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3 Resultados e Discussao

Neste capitulo serao apresentados os principais resultados obtidos na pesquisa para
as amostras com estruturas Ta/Co/Ta, Ta/Ni/Ta e Cr/Co/Cr crescidas sobre substrato de
Si com 6xido nativo SiOs. Na Tabela 2 s@o mostradas as composigdes destas amostras. A
discussao inicia-se na secao 3.1 com a analise da caracterizagao estrutural por difracao de
raios X, seguindo para a se¢ao 3.2 onde sao apresentadas as caracterizacoes magnéticas por
magnetometria de amostra vibrante na seguinte sequéncia: primeiro as curvas principais
de histerese para os eixos de facil e de dificil magnetizagoes, seguindo com a discussao do
colapso do eixo duro e, por fim, a apresentacido das curvas de recuo bem como a discussao

dos principais resultados deste trabalho.

Amostra

Ta(18 nm)/Co(10 nm)/Ta(18 nm)
Ta(18 nm)/Co(15 nm)/Ta(18 nm)
Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm)
Ta(18 nm)/Co(150 nm)/Ta(18 nm)
Cr(20 nm)/Co(5 nm)/Cr(15 nm)

Cr(17 nm)/Co(5 nm)/Cr(17 nm)

Cr(10 nm)/Co(5 nm)/Cr(15 nm)

Cr(17 nm)/Co(20 nm)/Cr(17 nm)
Ta(18 nm)/Ni(20 nm)/Ta(18 nm)
Ta(18 nm)/Ni(75 nm)/Ta(18 nm)

Tabela 2 — Estruturas dos filmes finos fabricados e estudados.

Usamos a técnica de XRD para a identificacao das texturas cristalinas presentes
nas amostras e para a estipulagao do tamanho médio dos cristalitos por meio da relacao de
Scherrer (Equagao 2.2). Para comparacao dos valores dos dngulos dos picos fundamentais
de cada elemento que satisfazem a condigao de difracao, usamos a base de dados ICDD

(International Centre for Diffraction Data).

As medidas de magnetizacao foram realizadas a temperatura ambiente, ~ 300
K, mensurando a curva de histerese para angulos ¢ iguais a 0° e a 90° para todas as
amostras. Em seguida foram medidas as magnetizagoes remanentes em func¢ao dos angulos
¢ e determinado novos valores de angulos, com base nos parametros que serao descritos na
secao 3.2, para realizacao de novas curvas principais de histerese e das curvas de recuo. O
angulo ¢ é medido a partir da direcao do campo magnético de 2 kOe aplicado in situ, no
plano da amostra (veja a Figura 22). Para ajuste fino, é feita uma medida de magnetizagao
remanente em func¢ao do angulo ¢, aplicando um campo magnético suficiente para saturar

magneticamente a amostra e mensurando a magnetiza¢ao remanente com passo de 1°. A
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leitura da magnetizacao é realizada tanto na direcdo x, que é paralela ao campo, quanto na
dire¢do y que ¢é ortogonal ao campo, indicando a magnetizacao na outra direcao no plano
do filme. O eixo de anisotropia induzida, ou seja, de facil magnetizacao é identificado pela

minimizac¢ao da magnetizacao remanente na direcao y.

Figura 22 — Foto do porta-substratos magnético com H = 2 kOe, utilizado para deposicao
das amostras com campo magnético aplicado in situ.

A curva de magnetizacao obtida na direcao do eixo fécil foi definida como ¢ =
0° e, para obter a curva de magnetizacao no eixo de dificil magnetizacao, a amostra é
rotacionada de 90° em relagdo ao eixo facil e em seguida realizada a medida, por isso,
este eixo foi definido como ¢ = 90°. No eixo ¢ = 0° 0 campo coercivo e a magnetizagao
remanente sdo maximos. Para as amostras que foram fabricadas sem a aplicacdo do campo
magnético in situ, por nao ter uma forte inducao do eixo de anisotropia, foi realizada a
medida de magnetizacdo remanente em funcao do angulo do H aplicado, identificando
o eixo de facil magnetizacao pela maximizacao do sinal da magnetizagao na direcao x e
a minimizacao do sinal da magnetizagao na direcao y. As medidas magnéticas em uma

mesma amostra foram realizadas em sequéncia, sem retirar a amostra da haste do VSM.

Nota-se nas medidas de magnetizagao das amostras com campo magnético aplicado
in situ, a clara existéncia de um eixo de anisotropia uniaxial, além disso a anisotropia de

forma mantém a magnetizagao no plano dos filmes.

Em todos os graficos as linhas sao guias para os olhos e nao representam os pontos

experimentais, que sao representados pelos simbolos.
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3.1 Caracterizacao estrutural

Na fabricacao de nanocamadas, o elemento sobre o qual elas serdo depositadas
torna-se essencial para alcangar algumas propriedades desejadas. Este fator afeta tanto a
microestrutura como a cristalinidade das camadas. Fizemos os crescimentos das camadas
de Co sobre buffer de Ta e Cr e observamos a influéncia direta destas camadas sementes
na estrutura cristalina do Co. Entre os fatores que influenciam nesta situacao, estao as
diferentes densidades eletronicas, os diferentes parametros de rede e estruturas cristalinas
que possuem esses elementos quimicos. Apesar dos filmes crescidos por sputtering tenderem
a ser policristalinos lateralmente, as redes cristalinas buscam uma configuracao de menor
energia de modo a diminuir a discordancia média entre os pardmetros nas interfaces
(mismatch). Portanto, diferentes pardmetros de rede das camadas podem induzir diferentes
texturas cristalinas nos filmes. A determinacao do mismatch pode ser realizada utilizando

a relacao:

n:a_af, (3.1)

a

em que ay e a sdo os parametros de rede da camada do filme e do buffer (ou substrato),

respectivamente.

’

Os difratogramas das amostras de Ta(18 nm)/Co(tc, nm)/Ta(18 nm) da Figura 23,
mostram nitidamente, para todos os filmes, os picos de intensidade na posi¢ao 260 = 33,57°,
que correspondem ao pico fundamental de Ta com estrutura tetragonal no plano (200).
Também podemos observar maior intensidade dos picos entre 20 = 44, 22° e 20 = 44, 76°
que sdo caracteristicos do Co com estrutura cibica de corpo centrado (fcc) no plano
(111) e Co com estrutura hexagonal compacta (hcp) no plano (002), respectivamente. E
possivel observar que com o aumento da espessura da camada de Co, ha um deslocamento
da intensidade do pico de difracdo do angulo 26 = 44,22° no sentido do angulo 20 =
44,76°, sugerindo que o Co esta presente nas duas fases cristalinas e que as primeiras
camadas de Co crescem com estrutura cristalina ctibica, enquanto as camadas superiores
crescem, preferencialmente, com estrutura cristalina hexagonal. Atribuimos este fato ao
descasamento dos parametros de rede que induz micro-stress nas interfaces das camadas
buffer e ferromagnética, resultando na compressao de uma camada e na tensao do outro
material no intuito de atingirem uma discordancia menor dos parametros de rede. Esta
tensao tende a aumentar com o crescimento de mais camadas atomicas, até um limite em
que o aumento na energia interna do material passa a ser maior que a tensao superficial,

sendo mais vantajoso para os atomos se reorganizarem para diminuir a tensao no volume.
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Figura 23 — Difragao de raios X das amostras de Ta(18 nm)/Co(tc, nm)/Ta(18 nm). Na
legenda o CH (ou SH) indica com (ou sem) H aplicado in situ.

A Tabela 3 apresenta os parametros das camadas de Co, tais como: angulo de
intensidade maxima (20), espacamento interplanar (d), largura a meia altura do pico de
Bragg (FWHM) e o tamanho médio do cristalito (D) (considerando 5 = 0,9 na Equacao
de Scherrer 2.2).

tco (nm) | 20 (°) | d (nm) | FWHM | D (nm)
10 44260 | 2,045 1,321 6,5
15 44,322 | 2,042 0,954 9,0
20 44 485 | 2,035 0,818 10,5
20* 44363 | 2,040 0,819 10,5
150 | 44,444 | 2,037 | 0570 | 15,1

Tabela 3 — Parametros das camadas de Co extraidos das difragoes de raios X das amostras
de Ta(18 nm)/Co(tc, nm)/Ta(18 nm). O * indica a tnica amostra que foi
crescida sem H aplicado in situ.

A anélise dos dados extraidos da Figura 23, permite concluir que com o aumento
da espessura da camada de Co, os picos tendem a ser mais intensos, implicando que a
fase cristalina do Co torna-se mais estavel naquela direcao preferencial de crescimento.
Além disso, comparando a evolucao do tamanho médio dos cristalitos, no plano paralelo a
superficie do filme, podemos observar um aumento de 6,5 nm para 15,1 nm, portanto a
rede cristalina tende a ser mais extensa com o aumento da espessura da camada de Co.
Também foi possivel constatar que a aplicagao do campo magnético in situ nao implicou

em melhor (ou pior) indugao de orientagao preferencial de crescimento, ou seja, nao induziu
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uma textura cristalina diferente, a influéncia do campo magnético pode ser observada na
taxa de deposicao dos alvos, que no caso com o campo magnético aplicado obteve-se uma

maior taxa de deposicao.

Na Figura 24, temos os difratogramas de raios X das amostras de Co com buffer
de Cr. Os gréaficos mostram que sobre buffer de Cr, a camada de Co tende a crescer mais
policristalina, sem uma diregao preferencial de crescimento bem definida. Podemos observar
para todas as medidas, tanto para tc, = 20 nm quanto para tc, = 5 nm, um pico de
difracao de pouca intensidade préoximo a posi¢ao correspondente ao pico fundamental de Co
com estrutural hexagonal no plano (002). Variamos a espessura do buffer para observagao
de possiveis influéncias no crescimento do Co. As medidas nao apresentaram variacoes
significantes, sugerindo que a espessura do buffer nao oferece influéncia direta sobre as
camadas subsequentes. Além disso, utilizamos fontes de RF e DC, durante a deposi¢ao do
alvo de Co e também nao identificamos mudancas significativas nos resultados, apenas

alteracao na taxa de deposicao do Co que ¢é reduzida com o uso da fonte RF, ja esperado.
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Figura 24 — Difracao de raios X das amostras de Cr(tc, nm)/Co(tc, nm)/Cr(tc, nm) com
H aplicado in situ.

Portanto, podemos observar que o buffer de Ta induziu uma melhor textura

cristalografica na camada de Co em comparagao com o buffer de Cr.

Os graficos de XRD das amostras com estrutura Ta/Ni/Ta, amostras produzidas
com H aplicado in situ, estdo apresentados na Figura 25. E possivel observar os picos
de intensidade na posicao 20 = 44,51°, correspondente ao pico fundamental de Ni com
estrutura ctbica de corpo centrado no plano (111). Assim, como no caso dos filmes de Co

crescidos sobre Ta, podemos notar um aumento na intensidade do pico difratado com o
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aumento da espessura da camada de Ni, ty;, juntamente com o aumento do tamanho do

cristalito. Além disso, a alta intensidade dos picos indica que as camadas de Ni crescidas

sobre Ta apresentam estruturas cristalograficas tao bem definidas quanto as de Co.
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Figura 25 — Difragdo de raios X das amostras de Ta(18 nm)/Ni(ty; nm)/Ta(18 nm) com

H aplicado in situ.

txi (nm) | 20 (°) | d (nm) | FWHM | D (nm)
20 44,465 | 2,036 0,585 14,7
1) 45,567 | 2,031 0,304 28,2

Tabela 4 — Pardmetros das camadas de Ni extraidos das difragoes de raios X das amostras
de Ta(18 nm)/Ni(tx; nm)/Ta(18 nm).

3.2 Caracterizacao magnética

A realizacdo das medidas dos ciclo de histerese foram realizados utilizando um

campo magnético externo inicial sempre suficiente para alcancar a magnetizacao de

saturacao da amostram, isto é, existirem apenas processos reversiveis de magnetizacao.

Os passos de medidas adotados no VSM para cada tipo de estrutura das amostras sao

apresentado na Tabela 5 abaixo:
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Elementos da amostra | Intervalo de campo | passo
Ta/Co 500 - 100 Oe 50 Oe

100 - 60 Oe 10 Oe

60 - 0 Oe 2 Oe

Ta/Ni 500 - 100 Oe 50 Oe

100 - 60 Oe 10 Oe

60 - 0 Oe 2 Oe

Cr/Co 1000 - 500 Oe 50 Oe

500 - 400 Oe 25 Oe

400 - 0 Oe 5 Oe

Tabela 5 — Passos de campo magnético empregados no VSM para realizagdo das medidas
de caracterizacao magnética de acordo com a estrutura das amostras.

As medidas de magnetizagao para ¢ = 0° e ¢ = 90° da amostra de Ta/Co(20
nm)/Ta, sem H aplicado in situ estdo apresentadas na Figura 26. Apesar de nao ter
sido aplicado campo magnético in situ, esta amostra apresenta uma direcdo preferencial
de magnetizacao. Além disso, tanto na direcao de facil quanto na direcao de dificil

magnetizagdo nao ha reversao abrupta da magnetizacgao.
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Figura 26 — Curvas de histerese para ¢ = 0° e ¢ = 90° da amostra de
Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) fabricada sem H aplicado in situ.

A Tabela 6 contém um resumo das informagoes magnéticas extraidas da Figura 26.
Sao apresentados os valores de campo coercivo e da magnetizacdo remanente normalizada
pela magnetizacao de saturacao, que indica o quao abrupta é feita a reversao da magne-

tizagao, para ¢ = 0°, H.4—¢ €
M,
Ms =90’

%:d):o, respectivamente, também para ¢ = 90°, H, 4—9o €

respectivamente.
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tco (nm) Hc,¢:0 (Oe) %:gé:o Hc7¢:90 (Oe) %:¢:90

20 11 0,80 9 0,53

Tabela 6 — Resumo das propriedades magnéticas das amostras de Ta(18 nm)/Co(tc,
nm)/Ta(18 nm) sem H aplicado in situ.

Analisando as amostras com estruturas de Ta/Co/Ta com H aplicado in situ,

graficos da Figura 27, as curvas de histerese para ¢ = (0° sao praticamente retangulares em

M,
" M,

do estado de magnetizagao do sistema de +M, para —M,, ou vice-versa, apontando que

todos os casos ~ 1, mostrando uma abrupta reversao de magnetizagao, ou seja, mudanca
todos os momentos magnéticos tendem a mudar seu sentido simultaneamente, indicando o
alinhamento e acoplamento de troca entre eles nesta direcao, como esperado neste eixo
devido a anisotropia uniaxial induzida com H aplicado in situ nestas amostras. Isto pode
ser notado pelo fato da magnetizacdo mensurada no plano do filme na dire¢ao ortogonal a
de aplicacdo de H, poder ser praticamente negligenciada para ¢ = 0° (Veja na Figura 27,

amostra com tc,=150 nm).
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Figura 27 — Curvas de histerese para ¢ = 0° e ¢ = 90° das amostras de
Ta(18 nm)/Co(tc, nm)/Ta(18 nm) fabricadas com H aplicado in situ.

A Tabela 7 contém um resumo das informagoes magnéticas extraidas das curvas

de magnetizacao da Figura 27.
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tco (nm) Hc,¢:0 (Oe) %:gb:o Hc7¢:90 (Oe) %:¢:90
10 17 0,98 13 0,56
15 14 0,98 13 0,66
20 12 0,99 11 0,62
150 37 0,99 15 0,77

Tabela 7 — Resumo das propriedades magnéticas das amostras
nm)/Ta(18 nm) com H aplicado in situ.

de Ta(18 nm)/Co(tc,

Nas curvas de histerese obtidas para ¢ = 90°, é possivel visualizar maiores valores
da razao M, /M, para as camadas de Co mais espessas. O aumento desta razao nos sugere
que para as amostras com a mesma estrutura, maiores espessuras de Co tendem a favorecer
o estado magnetizado. Isto ocorre pois a anisotropia de superficie exerce maior influéncia
sobre filmes de espessuras menores e com o aumento da espessura ha o decréscimo desta
anisotropia, bem como dos efeitos dipolares. O mesmo comportamento pode ser observado
nos ciclos principais de histerese das amostras de Co com buffer de Cr, Figura 28 e Tabela

8, na qual M, /Mg = 0,87 e 0,92 para tc, de 5 nm e de 20 nm, respectivamente.
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Figura 28 — Curvas de histerese para ¢ = 0° e ¢ = 90° das amostras de
Cr(17 nm)/Co(tc, nm)/Cr(17 nm) fabricadas com H aplicado in situ.

tCo nm HC7¢:0 (Oe) %:gézo Hc7¢:90 (Oe) %:¢:90
) 311 0,87 307 0,85
20 203 0,93 199 0,92

Tabela 8 — Resumo das propriedades magnéticas das amostras de
Cr(17 nm nm)/Co(tc, nm)/Cr(17 nm) fabricadas com H aplicado in situ.

Comparando o conjunto de medidas das amostras de Co com buffer de Ta com as
medidas das amostras de Co com buffer de Cr, dos graficos de magnetizagdo juntamente
com as difragoes, podemos observar que a textura cristalina tende a diminuir a coercividade

e alterar a forma do lago de histerese. Por outro lado, com a orientacao aleatoria dos graos
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cristalinos, que ocorre nas amostras com buffer de Cr, hd um visivel aumento do campo
coercivo. Além disso, devido a orientacao aleatéria dos cristalitos, mesmo com o campo
magnético aplicado in situ, nao foi induzida uma forte anisotropia uniaxial nas amostras

com buffer de Cr, como para as amostras que utilizamos Ta como buffer.

As amostras com estrutura de Ta/Ni/Ta, Figura 29, apresentam maior coercividade
quando comparadas com os filmes de Co crescidos sobre Ta, aumentando o campo coercivo
com o aumento da espessura da camada ferromagnética. Além disso, é notoria a inducao do
eixo de facil magnetizacao. Um resumo das informacoes magnéticas extraidas das curvas

de magnetizacao da Figura 27 estd apresentado na Tabela 9.

12F - _
——4=0 0,250 pus
e —— =90
06 0,125 }-
g =
éoo go,ooo
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06} MJ 0125}
e
-12¢ 1 1 1 1 1 1 -0,250 & L L L 1 1 1

100 -75 -50 -25 0 25 50 75 -100 -75 -50 -25 25 50 75
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100 0
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Figura 29 — Curvas de histerese para ¢ = 0° e ¢ = 90° das amostras de
Ta(18 nm)/Ni(tx; nm)/Ta(18 nm) fabricadas com H aplicado in situ.

tNi (nm) Hc,(i):O (OG) %:¢:0 Hc,d):QO (Oe) %:qbzgo
20 24 0,93 23 0,77
75 49 0,97 35 0,85

Tabela 9 — Resumo das propriedades magnéticas das amostras de
Ta(18 nm)/Ni(tx; nm)/Ta(18 nm) com H aplicado in situ.

3.2.1 Colapso do eixo duro

A variagao da intensidade do campo coercivo e da magnetizacao em funcao da
orientagao relativa do campo magnético aplicado com a direcao de facil magnetizacao, ou
seja, @ X H. e ¢ x M,, ap6s saturada a magnetizacao em ¢ = 0°, preditos no modelo de
Stoner-Wohlfarth (SW) para um sistema com anisotropia uniaxial e rotagoes coerentes

[37], sdo apresentados na Figura 30.
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Figura 30 — Gréaficos de H.(¢) e M(¢) preditos no modelo SW para um sistema com
anisotropia uniaxial e rotagoes coerentes.

Na Figura 31 sdo apresentados os graficos de H.(¢) e M,(¢), obtidos para as
amostras a) Ta(18 nm)/Co(150 nm)/Ta(18 nm) com H aplicado in situ e b) Ta(18
nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) sem H aplicado in situ. Notemos a presenca de picos, tanto no
grafico de H.(¢) quanto no de M,.(¢), centrados em ¢ = 90° em (a) e em (b). Chamamos este
fendmeno de colapso do eixo duro. Graficos analogos sao obtidos para as outras amostras

de Ta/Co/Ta e Ta/Ni/Ta, porém nao foram observados nas amostras de Cr/Co/Cr.

max
Cc

0,75

MM, H/H

0,50

0,25} (0)
e 45 9 135 180
s (graus) ol

Figura 31 — H.(¢) e M,(¢) para as amostras a) Ta(18 nm)/Co(150 nm)/Ta(18 nm) com
H aplicado in situ; e b) Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) sem H aplicado in
situ.

Conforme visto nos graficos da Figura 31, foi possivel observar este fenomeno tanto
nas amostras crescidas intencionalmente com campo magnético aplicado in situ, quanto
nas amostras sem campo magnético aplicado durante o processo de fabricacao. Este fato
mostra que o campo aplicado nao é responsavel pelo colapso do eixo duro e induz somente

uma anisotropia uniaxial.
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Na literatura, tem sido reportada a observagao de maximos salientes nos graficos
de H.(¢) e M,.(¢) entre dois minimos préximo ao eixo duro e, para estas anomalias
observadas em materiais ferromagnéticos, sdo atribuidos diferentes mecanismos. Scheurer e
colaboradores [38] associaram o colapso do eixo duro com pares de dominios “gémeos” (twin-
domains) interagentes com eixos faceis desalinhados; Schreiber [39] e colabores associaram
a expansoes dos tamanhos de redes locais; e Hamrle e colaboradores [40] observaram uma
divisao de dominios perpendiculares ao eixo duro durante a desmagnetizacao a partir
da saturacao em filmes de Heusler, atribuindo o colapso do eixo duro a frustragoes de

dominios magnéticos locais.

Recentemente, um pico de coercividade entre duas posi¢des minimas préximo ao
eixo duro foi observado em filmes de FeCo [41, 42], com diferentes espessuras e crescidos
sobre diferentes camadas sementes, tal fendmeno foi chamado de rocking. Este efeito foi
associado com dispersoes da anisotropia, onde apds atingir a saturacdo magnética ao
longo do eixo duro, alguns dominios comegam a girar no sentido horario enquanto outros
dominios giram no sentido anti-horario. Como o acoplamento de troca é proporcional a
orientacao relativa entre os dominios magnéticos, quando o campo magnético externo
¢ invertido ha uma maior dificuldade em girar os dominios magnéticos, resultando no
aumento da coercividade. Além disso, foi observado que a dispersao magnética depende

tanto da espessura do filme de FeCo quanto da camada utilizada para crescimento.

De outro ponto de vista, Idigoras e colaboradores [43, 44] observaram este fendmeno
em filmes finos de Co com magnetizacao no plano do filme e anisotropia magnetocristalina
uniaxial, onde mostraram que essa anomalia é um modo de reversao coletivo causado por
uma desordem dos graos, sendo chamado de colapso do eixo duro pelos autores, mesma
denominacao adotada nesta dissertacao. Foi demonstrado que a inducao de orientagoes cris-
talograficas aleatérias no processo de deposicao pode resultar neste efeito. Para explicacao,
eles consideraram um modelo de filme policristalino com ordem cristalina parcialmente
desordenada, consistindo de pares de graos de SW acoplados via interacao de troca. Eles
observaram convergéncia entre o modelo tedrico e os dados obtidos experimentalmente e,

mais tarde, este modelo foi utilizado para explicacao do colapso do eixo duro em filmes de

CoPd [45].

Neste trabalho adotamos um modelo semelhante ao desenvolvido por Idigoras
e colaboradores [43, 44], atribuindo o colapso do eixo duro ao sistema policristalino
com anisotropia uniaxial de pares de graos com magnetizacoes J\Zfl e 1\7[2 e pequeno
desalinhamento do eixo facil no plano de anisotropia axial ea; e eas, caracterizados pelas
constantes de anisotropia uniaxial K; e Ks, levando em consideracao tanto a dispersao da
anisotropia quanto o desalinhamento cristalografico. Definindo a média da dire¢do do eixo
facil (EA), o desalinhamento entre ea; e EA e eay ¢ EA sao dados pelos angulos a; e as.

As orientacoes no plano dos vetores M, e M, sdo dados pelos angulos ¢ e ¢ medidos em
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relacdo a EA [1]. A intensidade do acoplamento de troca entre os pares de graos é dado

por J. Na Figura 32 temos um diagrama simplificado desta configuracao.

Figura 32 — Diagrama simplificado do modelo de pares de graos considerado.

Deste modo, a energia magnética livre variavel do sistema é dado por [1]:

E = —Kcos*(¢1—ay)—Kycos? (pgtag)—Jcos(py— 1) —H M cos(d—p1 ) — H Macos(dp— ),

(3.2)
onde do lado direito da igualdade os dois primeiros termos correspondem a energia de
anisotropia, o terceiro ao acoplamento de troca e os dois ultimos a energia Zeeman.
Foram simulados ciclos completos de histerese empregando célculo numérico previamente
desenvolvido nas referéncias [46, 47, 48]. Considerando as magnetizagbes remanentes nos
eixos duros M, /M para o caso mais simples, onde My = My, a1 = as =, e Kj = Ko = K

e, sendo ¢y = m — ¢1, e nesta situacao H = 0, temos que:

E = —Kcos*(¢; — a) — Kcos*(m — ¢1 + a) — Jeos(m — ¢y — ¢1). (3.3)

E = —2Kcos*(¢1 — ) + Jcos(2¢1) (3.4)

M,
M

cos(f), ou seja, queremos determinar o cos(f) que fornece M, para H = 0. Assim:

Considerando o angulo 6 complementar a ¢, no estado de remanéncia, sera dado pelo

=

M: = cos(f), (3.5)
%: = cos (;T — gzﬁ) : (3.6)

No estado de remanéncia temos um estado de equilibrio, logo:

E E
dE _, _ dE _

= :%—O. (3.7)

Portanto:
;Z(bE = 4Kcos(¢1 — a)sen(¢y — ) — 2Jsen(2¢,) = 0, (3.8)
1
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Ksen(26; — 2a) = Jsen(2¢1), (3.9)
K [sen(2¢1)cos(2a) — cos(2¢1 )sen(2a)] = Jsen(26,), (3.10)
K lcos(Qa) - :;:11((22;‘1))] —J (3.11)
tan(201) = — (Ze;l)@_o‘?] i (3.12)
¢ = ;arctan LOS (826;1)(2_0‘?] ; K] . (3.13)
Assim conclufmos que:
Mr _ cos (W _ Larctan—Sn(20) ) . (3.14)

M 2 2 cos(2a) — J/K

A Figura 33 contém os resultados dos calculos numéricos para o modelo descrito

acima, utilizando J/K = 0 e 0,6. Os ciclos principais de histerese para o eixo duro sao

mostrados em (a), enquanto em (b) temos o ciclo de histerese para ¢ = 80°. H.(¢) e M,(9)

sao mostrados em (c) e (d), respectivamente.

—
$=90°

M (u.a)

¢ (graus)

H. (Oe)

M /M,

Figura 33 — Resultados do modelo obtidos para dois dominios acoplados com eixos faceis
desalinhados com o = 17,5° e 2K /M, = 50 Oe. (a) Ciclo principal de histerese
para o eixo duro (M; = M,) obtidos para J = 0, linha tracejada; e J/K = 0,6,
linha sélida. (b) M;(H) e My(H) para J =0 e ¢ = 80°. Variagoes angulares
de (c) H. e (d) Mg para J = 0, linhas tracejadas; e J/K = 0,6, linhas sélidas.
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Notemos em (a) que H. nao é afetado pelo acoplamento de troca enquanto M, é
dependente, conforme esperado. Os cédlculos para J = 0,6 concordam qualitativamente
com o experimento. E possivel notar que independente do valor de J, as magnetizaces de
reversao de M; e M, sao indistinguiveis quando H é paralelo ao eixo duro, devido a simetria
desta configuragao. Porém, quando H é aplicado na vizinhanga do eixo duro, os angulos
entre H e ea; e eas tornam-se diferentes, resultando em distintos campos de anisotropia.
Como visto na Figura 33(b), onde o caso de J = 0 com ¢ = 80° é exemplificado, M;(H) e
M, (H) diferem significativamente M, rotaciona irreversivelmente mais cedo que Ms. Além
disso, podemos observar que existe um valor critico de ¢ na qual as simulacoes de H. e
M, sdo muito similares para os encontrados em sistemas de rotagoes coerentes, ou seja, o

acoplamento resulta no comportamento de simples mono-dominios.

Assim, no intuito de estudar o que ocorre nas vizinhancas do eixo duro colapsado,
foram medidas curvas de histerese e de reversao de primeira ordem (FORCs) para diferentes
angulos. Nesta analise, foram observadas FORCs situadas totalmente fora do ciclo principal
de histerese, podendo apresentar aumento expressivo da area da curva quando comparada
a area do ciclo principal de histerese. Estas curvas foram denominadas de Recoil-Curve
Overshoot (RCO) e puderam ser qualitativamente discutidas pelo mesmo modelo utilizado
para prever o colapso do eixo duro. Na préxima secao sera apresentado este fenomeno,

bem como a discussao a respeito dele.

3.2.2  Recoil-Curve Overshoot (RCO)

Um lago de retorno apresentando RCO tem como caracteristica valores de magne-
tizagcao remanente medidos apos a saturagao e campos coercivos maiores dos apresentados
pelo ciclo de histerese para uma determinada dire¢do. As curvas de histerese sao tracadas
utilizando campo magnético suficiente para saturar magneticamente as amostras e, apés
mensurado o ciclo de histerese para um determinado ¢, sao obtidas as curvas de recuo
na mesma direcdo. Observamos que as RCOs sao simétricas em relacao a origem, ou
seja, é possivel obter as RCOs tanto a partir da magnetizacao de saturacao positiva
quanto da magnetizacao de saturacao negativa. Além disso, estas curvas foram mensuradas
para materiais com diferentes anisotropias magnetocristalinas e diferentes espessuras de

camadas magnéticas.

Na Figura 34 sao mostrados o ciclo principal de histerese e a curva de recuo para
um determinado ¢, onde foi observada a maximizagao da RCO para amostras de Ta/Co/Ta
fabricadas com H aplicado in situ. O fato mais intrigante nestes graficos sdo as curvas de

recuo externas ao ciclo de histerese, ou seja, com maiores valores de M, e H..
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Figura 34 — Ciclos de histerese no plano com curvas de recuo que apresentam RCO para
filmes de Ta(18 nm)/Co(tc, nm)/Ta(18 nm) com H aplicado in situ.

Apesar da variacao da espessura da camada de Co, podemos observar RCOs em
todos os filmes estudados com buffer de Ta. Além disso, foi investigado se a RCO estava
sendo consequéncia do campo magnético aplicado in situ durante o processo de deposicao
e, para tanto, também foram fabricados filmes na auséncia de campo. Na Figura 35, temos
as medidas da amostra de Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm), fabricada sem H aplicado

in situ e é evidente a curva de recuo externa ao ciclo principal de histerese (RCO).
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Figura 35 — Ciclo de histerese no plano com curva de recuo que apresenta RCO para a
amostra de Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) sem H aplicado in situ.

Assim, concluimos que o campo magnético aplicado durante a fabricacdo induz um

eixo preferencial de magnetizacao, mas nao é responsavel pela RCO.

Investigamos se a RCO nao era um artificio gerado por algum erro de medida
decorrente do deslocamento da amostra em relagao a posi¢ao central nos pélos do eletroima
e as bobinas sensoras do VSM. Para tanto, foi deslocado propositalmente uma amostra
em relagao ao centro das bobinas sensoras, variando a posicdo em 2 mm na horizontal,
posteriormente 2 mm na vertical e, por fim, 2 mm tanto na horizontal quanto na vertical.
Lembrando que 5 mm x 5 mm é o tamanho tipico das amostras. Os graficos da Figura 36
apresentam os resultados das medidas e em ambos os casos obtemos o mesmo resultado,
ou seja, independente dos deslocamentos foi possivel observar as RCOs. As curvas também
foram confirmadas utilizando técnicas diferentes de medidas, magnetometro de gradiente
de campo alternado (AGFM) e magnetometro 6ptico de efeito Kerr (MOKE), onde os
resultados foram publicados na referéncia [1] e obtivemos curvas similares para as mesma
amostras. Esteas andlises, eliminaram a possibilidade de erros experimentais e indicaram
a autenticidade das RCOs.
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Figura 36 — Graficos das curvas de histerese juntamente com as curvas de recuo no plano
da amostra de Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm), fabricada com H aplicado
in situ, com a posicao da amostra: a) centralizada em relagdo as bobinas
sensoras, b) deslocada 2 mm na horizontal e c) deslocada 2 mm na horizontal

e 2 mm na vertical.

A manifestacdo da RCO também foi investigada em filmes de Ni com espessuras

tni = 20 nm e ty; = 75 nm. Os graficos estao mostrados na Figura 37, onde o efeito pode

ser claramente observado.
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Figura 37 — Ciclo de histerese no plano com curvas de recuo que apresentam RCO para
filmes de Ta(18 nm)/Ni(¢ty; nm)/Ta(18 nm) com H aplicado in situ.

A influéncia da camada semente (buffer) e da camada de cobertura cap nas RCOs
também foram estudadas. Para amostras com a estrutura de Cr/Co/Cr nao foi possivel
observar RCO, pois essas amostras apresentam magnetizagao isotrépica no plano. Isto
pode ser notado nos graficos da Figura 38, que apresentam as curvas principais de histerese
para ¢ = 0° e ¢ = 90°, juntamente com as curvas de recuo e as respectivas curvas 0 Mrs de
cada caso. Notemos que em todos os casos as curvas d M s sdo iguais e majoritariamente
positivas, indicando a interagao de troca ferromagnética como dominante nestas amostras.
Além disso, as curvas possuem aproximadamente mesma area e intensidade, quando
comparadas as curvas de recuo obtidas para o mesmo H,. Isso indica que o efeito de

interacao e os modos de reversao sao semelhantes.
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Figura 38 — Curvas principais de histerese no plano para a) ¢ = 0° e b) ¢ = 90°, juntamente
com as respectivas curvas de recuo. Em c) e d) sdo apresentadas as curvas
0Mp para cada caso.

Também foram depositadas camadas de Co direto sobre o 6xido natural de Si
(Si/SiOy//Co/Ta) e utilizando diferentes cap, (Si/SiO5//Co/Cr. Em todos os casos foram
observados RCOs. O fenomeno da RCO também foi observado em filmes de Fe como
camada FM. Estes outros resultados da pesquisa também foram publicados na referéncia
[1]

O efeito RCO foi observado para diferentes campos de recuo e diferentes angulos,
onde notamos uma dependéncia da RCO com essas duas grandezas. De forma a determinar
o angulo e o H, que maximizam o efeito, observamos que a intensidade da RCO pode
ser facilmente quantificada usando curvas de remanéncia DCD. Uma série de curvas
DCD, para diferentes orientagoes de H, da amostra de Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18
nm) com H aplicado in situ é mostrada na Figura 39(a) (a excegao da curva DCD para
¢ = 0‘c as demais foram deslocadas verticalmente da origem para melhor visualizagdo).
Inicialmente estas curvas mudam abruptamente para ¢ = 0°, como esperado, tornando-se
menos abruptas com o aumento do ¢. Entretanto, para ¢ > 60°, aproximadamente, um
maximo emerge e para de existir em ¢ = 90°. Isto, representa exatamente a manifestacao
da RCO, mais especificamente a M, da RCO, onde a curva DCD, para uma orientagao
especifica do campo magnético, revela o valor de H, que maximiza este par. O mesmo fato

pode ser visualizado nos filmes de Ni como camada FM. Na Figura 39(b) sdo mostradas
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as curvas DCD obtidas para a amostra de Ta(18 nm)/Ni(75 nm)/Ta(18 nm).

| Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) |

[ Ta(18 nm)/Ni(75 nm)/Ta(18 nm) | —"" |
b
( ) 880

—

$=0° J’W

0 10 20 0 20 40 60
H (Oe)

Figura 39 — Curvas de remanéncia DCD mensuradas para varias orientacoes de H das
amostras de a) Ta(18 nm)/Co(20 nm)/Ta(18 nm) e de
b) Ta(18 nm)/Ni(75 nm)/Ta(18 nm), ambas com H aplicado in situ. As setas
de duas pontas denotam os valores de angulos e H, que se obtém os valores
maximos das RCOs.

Com todo o exposto, atribuimos o intrigante fenémeno da RCO ao colapso do
eixo duro, que pode ser observado em todas as amostras que apresentaram o efeito. Nas
amostras sem a presenca do fendmeno, o colapso do eixo duro nao ocorreu. Utilizando
o modelo descrito na secao 3.2.1, além da previsao ja feita para o colapso do eixo duro,
também foi possivel reproduzir, qualitativamente, resultados similares aos observados em

laboratério, permitindo identificar os processos que ocasionam a RCO.

O lago principal de histerese e a curva de recuo, simulados com os parametros
usados na Figura 33(b) para J # 0, estao plotados na Figura 40. As magnetizagoes M;(H)
e My(H) do ramo de descida do ciclo principal de histerese da Figura 40(a) sdo mostradas
na Figura 40(b), onde suas respectivas curvas de recuo sao mostradas na Figura 40(c). A
orientacao de M; e M, em estados numerados sequenciais selecionados sao representados

por setas.
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M (u.a)

I ! I
20 40
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Figura 40 — Ciclo principal de histerese e curva de recuo simulados com os parametros
usados na Figura 33(b) para J/K = 0,6. Em (a) os simbolos representam a
magnetizacao no plano (M]||) do ciclo principal de histerese e a linha sélida
a curva de recuo. Em (b) temos as componentes M|| de M,(H) e My(H) da
ramifica¢do do ciclo principal de histerese e em (c) da curva de recuo; as setas
indicam as orientagoes de M; e M, em estados representativos numerados
sequencialmente.

Ao diminuir H da saturacao para zero, tanto M; quanto M, tendem a se alinhar
com a direcao de seu ea que esta mais proximo da orientacao do campo. Para as orientagoes
particulares de H, ea; e eay, veja o esquema na Figura 40(a), onde M; e My giram em
diregoes opostas. Na remanéncia, M, e H sao quase perpendiculares, levando a uma
diminui¢ao do M, do sistema, justificando assim o minimo em ¢ = 80° (a configuracao

discutida aqui) de M,(H), em que na vizinhanca a RCO é maior.
Desvendando o aparecimento da RCO

Na Figura 40(b) o estado 5 é o estado inicial da curva de recuo da Figura 40(c).
Como H é diminuido para zero a partir deste estado frustrado, semelhante a uma tesoura,
o estado de magnetizacao de M; e My mudam lentamente, resultando em uma diminuicao
bastante moderada de M (H) e um valor de M, significativamente maior do que o do ciclo
principal de histerese. Com a reversao do campo e seu gradual aumento, um estado de M,

e M, praticamente antiparalelo é alcangado. Nessa configuracao, a energia de acoplamento
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estd no maximo, entdo um pequeno aumento de H leva M; (a magnetizagdo com momentos
magnéticos com menor resisténcia a rotacionar) a mudar irreversivelmente. De uma maneira
analoga aquela que resulta no estado 5 do painel (b), M, é "arrastado'para alternar junto
com M; e o estado invertido muito semelhante ao estado 5 do painel (b) é alcangado,
embora com um valor de campo inferior. Com o incremento de H, a magnetizagdo evolui

de forma andloga ao 5 — 6 — 7 do painel (b) discutido acima [1].
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Conclusoes e Trabalhos Futuros

Neste trabalho, reportamos a existéncia de um intrigante modo de reversao da
magnetizagdo observado em filmes policristalinos de Co e Ni crescidos pela técnica de
magnetron sputtering. Estes filmes apresentaram lagos menores de histerese externos ao
ciclo principal de histerese, para orientacoes angulares especificas entre o campo magnético
aplicado H e o eixo de facil magnetizacdo da camada ferromagnética; este fenémeno foi
denominado Recoil-Curve Overshoot (RCO) [1].

Realizamos a caracterizagao estrutural de todas as amostras antes das medidas de

magnetizacdo. A interpretacao desses resultados nos permitiu:

o Concluir que as propriedades estruturais e magnéticas das camadas ferromagnéticas
apresentam mudancas significativas de acordo com a camada buffer escolhida para o
crescimento do filme, onde podemos notar que o Co cresceu com orientagao cristalina
mais bem definida sobre buffer de Ta do que sobre buffer de Cr; apresentando menores
valores de campo coercivo e magnetizagao remanente, indicando que a textura
cristalina modifica as respostas magnéticas. As amostras com Ni, como material
ferromagnético, apresentaram boa cristalinidade quando crescidas sobre Ta. Tanto
nas amostras com Co quanto com Ni, podemos notar a tendéncia de estabilizagao

da fase cristalina com o aumento da espessura da camada ferromagnética.

« Comprovar, para as amostras estudadas, a existéncia de lacos menores de histerese
com campo coercivo e magnetizacao remanente maiores que o ciclo principal de
histerese; também provamos que nao sao apenas um artificio gerado por algum erro

de medida ou montagem experimental.

o Mostrar que o efeito RCO pode ser obtido em amostras com diferentes espessuras da
camada ferromagnética, desde que tenham o eixo de facil magnetizagdo bem definido
e apresentem o colapso do eixo duro. Nos acreditamos que este modo de reversao
ocorre por uma das duas possibilidades: i) configura¢ao de anisotropia induzida por
uma desordem dentro de cada grao e, quando o campo magnético ¢ aplicado préximo
ao eixo duro, a magnetizacao do grao se divide em dois dominios com acoplamento
de troca e eixos de anisotropia levemente desalinhados; ii) a desordem de anisotropia

entre graos.

o Quantificar a intensidade da RCO usando curvas de remanéncia DCD que, para uma
orientacao de campo especifica, revelam o valor do campo de recuo que maximiza a

magnetizacao remanente.
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As curvas com o efeito RCO foram observadas para trés elementos, Co, Ni e Fe,
que sao os unicos ferromagnéticos a temperatura ambiente. Acreditamos que este efeito
também possa ser observado em outros filmes finos policristalinos, por meio da indugao
de anisotropia magnética uniaxial por campo magnético aplicado durante a deposi¢ao ou
via procedimentos p6s-deposigao (tratamento térmico com campo magnético aplicado ou
irradiagdo i6nica). Além disso, consideramos que a manipulagado de maneira controlada das
propriedades estruturais e magnéticas podem mudar as caracteristicas da RCO permitindo
maximizar e/ou diminuir o efeito, bem como o melhor entendimento deste fenémeno. Desta

forma, podemos destacar as seguintes perspectivas futuras:

o Investigar a RCO em outros materiais magnéticos e/ou ligas na forma de filmes finos,
segundo dados da literatura, que apresentam: (i) colapso do eixo duro e/ou minimos
(méximos) em M (H) logo antes da saturacao no ramo de descida (subida) dos seus
lagos principais de histerese [43, 44]; e/ou (ii) divisdo de dominios em torno do eixo
duro [38, 40], como ja foi visto em varios materiais e ligas tais como Co, CoPd, CoFe,
Ni, Fe, e NiggFey.

o Depositar os filmes finos ferromagnéticos sobre diferentes substratos e buffers, tais

CcOomao:

— substratos planos de Si com 6xido nativo SiOy na superficie e buffers de Pt, Pd,
Au, Ti e etc.

— substratos flexiveis de Kaptone (poliamida) fixados sobre porta-amostras planos
durante a deposicao. Variar a espessura dos substratos flexiveis e a curvatura dos
porta-amostras, de modo a induzir um estresse mecéanico no filme ferromagnético
e estudar a evolu¢do da anisotropia magnética (amplitude e orientacao), e
consequentemente, o efeito RCO com a direcdo e a amplitude do estresse

mecanico.

« Do ponto de vista tedrico, esclarecer se o fendomeno da RCO tem a sua origem nas

interagoes magnéticas intra- e/ou inter-dominios magnéticos.
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o Observation of recoil magnetization curves outside the major loop in Co, Fe, and Ni

films.
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