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Resumo
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ESTUDO DA ANISOTROPIA UNIDIRECIONAL E DA
HISTERESE ROTACIONAL EM SISTEMAS COM
EXCHANGE BIAS.

AUTOR: JOSUE NEROTI RIGUE
ORIENTADOR: MARCOS A. CARARA
Data e Local da Defesa: Santa Maria, 18 de Agosto de 2014

O fendmeno de "exchange bias" (EB) ocorre quando um material ferromagnético estd aco-
plado a um material antiferromagnético e apresenta como caracteristicas principais o surgi-
mento de uma anisotropia unidirecional e a histerese rotacional em curvas de torque.

Nesse trabalho foi investigado como a anisotropia unidirecional e a histerese rotacional sao
influenciadas pela mudanca de algumas caracteristicas em amostras na forma de filme finos.
Entre essas caracteristicas estdo o empilhamento de camadas, a rugosidade na interface entre
os dois materiais, a diferenca na espessura da camada ferromagnética e a diferenca entre os
materiais antiferromagnéticos. O estudo foi realizado através de medidas de magnetometria de
torque nas amostras, as quais foram interpretadas usando um modelo granular para o EB. Os
parametros resultantes do ajuste do modelo as curvas de torque permitiram também reprodu-
zir dados obtidos por outras técnicas de caracterizacdo magnética, sobretudo em amostras que
apresentam a anisotropia unidirecional maior do que a anisotropia uniaxial. Em amostras de
NiFe/IrMn, a predomindncia da anisotropia unidirecional é favorecida pelo empilhamento de
camadas, pelo aumento da rugosidade interfacial e pela diminuicdo da espessura da camada
ferromagnética, enquanto a histerese rotacional apresenta aumento significativo somente com
o aumento da rugosidade. Em uma amostra de NiFe/FeMn foram encontrados valores mai-
ores tanto para a anisotropia unidirecional quanto para a histerese rotacional, bem como uma
dependéncia desses com o campo de medida.

Palavras-chave: Exchange bias; anisotropia unidirecional; histerese rotacional.



Abstract

Tese de Doutorado
Programa de Pds Graduagdo em Fisica
Universidade Federal de Santa Maria

Study of unidirectional anisotropy and rotational hysteresis in
exchange bias systems
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The exchange bias (EB) phenomen occurs due to the coupling between ferromagnetic and
antiferromagnetic material and the main characteristics are the rise of unidirectional anisotropy
and the rotational hysteresis in torque curves.

In this work we have investigated how the unidirectional anisotropy and the rotational hys-
teresis are influenced by the change of some characteristics in thin films samples. Among these
are the stacking of layers, the roughness at the interface between the two materials, the dif-
ference in the ferromagnetic layer thickness and the difference between the antiferromagnetic
materials. The study was made by using magnetic torque measurements which were interpreted
using a granular model for the EB. The parameters obtained from the fitting of the model to the
torque curves has also permitted to reproduce data obtained by different magnetic techniques,
especially in samples where the unidirectional anisotropy is greater than the uniaxial anisotropy.
In NiFe/IrMn samples, the unidirectional anisotropy is favored by stacking layers, by increa-
sing of the interfacial roughness and by the decrease of the ferromagnetic layer thickness, while
the rotational hysteresis is substantially increased as the interfacial roughness increases. For
the NiFe/FeMn sample the highest values of unidirectional anisotropy and rotational hysteresis
were found, as well as a dependence of these parameters with the measuring magnetic field.

Key-words: Exchange bias; unidirectional anisotropy; rotational hysteresis.
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1 Introducao

O fendmeno de exchange bias (EB) foi descoberto na década de 1950, contudo, ainda hoje,
atrai a atencdo de muitos estudos em magnetismo devido a sua intensa aplicacdo tecnoldgica
em dispositivos magnetoeletronicos e a existéncia de questdes basicas referentes ao fendmeno

que ainda ndo estdo suficientemente esclarecidas [1-4].

O EB ocorre, de maneira mais comum, quando um material ferromagnético (F) estd aco-
plado a um material antiferromagnético (AF). O fendmeno € devido a interacdo de troca que
ocorre entre as camadas, mais precisamente entre o material F e os spins ndo-compensados da
camada AF. As trés principais manifestacdes macroscopicas do fendmeno sdo: o deslocamento
em campo da curva de magnetizacdo, o aumento da coercividade e a existéncia de uma histerese
rotacional (HR) em medidas de torque, mesmo acima do campo de anisotropia da amostra. Esta
terceira manisfestacao do fendmeno estd associada as movimentacgdes irreversiveis (ou descon-
tinuas) que ocorrem nos dominios (ou graos) existentes na interface F/AF [5-6]. Embora pouco
estudada, a HR tem a capacidade de revelar informagdes importantes, qualitativas e quantitati-

vas, sobre a parcela da camada F acoplada a esse tipo de dominios (ou graos) interfacial.

Sendo o EB um fenomeno de acoplamento entre momentos interfaciais, diversos parame-
tros relacionados com a anisotropia das camadas e com a interface irdo desempenhar um im-
portante papel na existéncia e na intensidade do fendmeno, tais como, espessura das camadas,
cristalinidade, configuracdo dos spins interfacias, rugosidade, etc. [6]. Varios estudos sdo feitos
sobre como esses parametros influenciam o deslocamento em campo da curva de magnetiza¢ao

e 0 campo coercivo, contudo, pouco se encontra sobre a influéncia desses parametros na HR.

Devido aos inimeros pardmetros que influenciam o fendmeno de EB e ao fato de ocorrer
em um nimero muito grande de sistemas diferentes, varios modelos foram desenvolvidos ao
longo dos anos buscando melhor descrever o fendmeno. Atualmente, a maioria desses modelos
divide a interface entre os materiais F e AF em dois tipos de momentos (ou graos), estiveis e

instaveis [4].
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Embora ndo muito utilizada atualmente, a magnetometria de torque é uma poderosa técnica
para a quantificacdo de parametros magnéticos, principalmente em se tratando de anisotropias
[7]. Além disso, através das medidas de torque e da HR é possivel avaliar o acoplamento da

camada F com os diferentes tipos de graos, estaveis e instaveis, da interface F/AF.

1.1 Motivacao, delimitacao do problema e objetivos

Movido pelo interesse de melhor compreender o fenomeno de EB, nesse trabalho tem-se
como principal objetivo avaliar como a anisotropia unidirecional e a HR sado influenciadas pela
alteracdo de alguns parametros, tanto das camadas F e AF quanto da interface entre elas. Aqui
entram outros dois importantes objetivos: averiguar se 0 magnetdometro de torque que desenvol-
vemos tem sensibilidade suficiente para medir as HR e escolher um modelo granular adequado
para ser usado nas medidas de torque, através do qual seja possivel avaliar a anisotropia unidi-

recional e a HR.

Para a producdo das amostras foi utilizada a técnica de magnetron sputtering e a compo-
si¢do basica foi NiFe/IrMn e NiFe/FeMn. Visando atingir os objetivos antes mencionados,
diferentes conjuntos de amostras foram produzidos e em cada um deles foi buscado variar al-

guma caracteristica especifica.

Dentro desses objetivos gerais, também se visa responder algumas questdes mais especifi-

cas, tais como:

1. O modelo que serd utilizado para determinar os parametros relacionados ao EB pode ser

aplicado em outras técnicas de medida?

2. Como a HR e a anisotropia unidirecional sdo afetadas devido:
a) ao empilhamento das camadas F e AF;

b) a alteragdes na rugosidade interfacial do sistema F/AF;

c¢) a diferenga na espessura da camada F;

d) a utilizagdo de diferentes materiais AF, IrMn e FeMn em nosso caso.

3. A separacdo entre os eixos de anisotropia, uniaxial e unidirecional, € influenciada pela

mudanca dos fatores listados de 2a)-2d)?
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4. Qual é a dependéncia da HR e das anisotropias, uniaxial e unidirecional, com o valor do

campo magnético externo?

Esta tese estd estruturada da seguinte forma. No capitulo dois sdo introduzidos os principais
conceitos de energias e anisotropias magnéticas envolvidos em nosso estudo. No capitulo trés
estd apresenta uma descri¢do detalhada do fenomeno de EB, dando atencao especial a utilizagcao
da magnetometria de torque em seu estudo. No capitulo quatro sdo apresentadas todas as técni-
cas experimentais utilizadas, o modelo escolhido para simular as medidas de torque e obter os
parametros relativos ao EB, e também as amostras que foram usadas em nosso estudo. O capi-
tulo cinco apresenta os resultados, juntamente com a sua discussao. Finalmente, o capitulo seis

apresenta as principais conclusdes do trabalho e as propostas para uma possivel continuagao.

Além disso, apds as referéncias, alguns complementos estdo acrescentados. O anexo A
apresenta os artigos publicados e/ou submetidos, que sdo consequéncia do estudo realizado e,
ainda, o apéndice A traz detalhes da utilizagdo do programa computacional desenvolvido com

base no modelo utilizado para avaliacdo do EB.



2  Conceitos Basicos

2.1 Ferromagnetismo e Antiferromagnetismo

Dos diferentes tipos de materiais magnéticos, dois sdo os mais relevantes em nosso estudo,

os materiais ferromagnéticos (F) e os antiferromagnéticos (AF).

Os materiais ferromagnéticos caracterizam-se, principalmente, por apresentarem um ali-
nhamento dos seus momentos magnéticos em temperatura ambiente, mesmo na auséncia de

campos externos; logo, apresentam uma magnetizagdo intrinseca M definida como o momento

magnético por unidade de volume do material.

O fator que pode impedir a ocorréncia desse ordenamento € justamente a temperatura. A
dependéncia da magnetizacdo de saturacao My (situacdo em que os momentos magnéticos estao

alinhados na mesma direcdo e sentido) com a temperatura pode ser vista na figura 2.1 para

diferentes materiais.

Magnetizacdo de saturacdo femuyg)

_ﬁn [

0 500 1000 1500
Temperatura (K)

Figura 2.1: Evolugdo com a temperatura da magnetizagio de saturagio para Fe, Co e Ni. Extraido de [8].

Define-se temperatura de Curie (Tc) como sendo a temperatura na qual a magnetizacao de
saturacdo cai a zero. Tc € caracteristica intrinseca de cada material. A partir dessa temperatura

a agitacdo térmica faz com que os momentos orientem-se de forma aleatdria, levando a uma
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magnetizacdo resultante nula.

A energia associada a intera¢do entre os momentos magnéticos, responsavel pelo seu ali-
nhamento, € a energia de troca. Para o caso de dois dtomos localizados nos sitios i € j de uma
dada rede, com momentos angulares de spin total S; e S;, medidos em multiplos de 7, a energia

de troca pode ser escrita como:

—

Eox = —2J;8:.5;, 2.1

onde J;; € a integral de troca, que indica a magnitude da interacdo de troca entre 0s momentos
magnéticos em i e j. O sinal da integral de troca indica o tipo de ordenamento magnético. Para
Jij > 0 o material apresenta ordenamento ferromagnético e a energia serd minima quando 0s

momentos magnéticos adjacentes forem paralelos, como mostrado na figura 2.2a.

Para o caso inverso, em que J;; < 0, a menor energia € obtida quando a configuragdo €
antiparalela. Nesse caso o material pode ter um ordenamento ferrimagnético ou antiferromag-
nético, como representado nas figuras 2.2b e 2.2¢, respectivamente. A diferenga entre ambas
as ordens estd na magnitude dos momentos magnéticos apresentados e no nimero de sub-redes
em que o material € dividido [9]. Um material AF apresenta momentos magnéticos idénticos,
sendo esses divididos em duas sub-redes com orientacdes antiparalelas uma em relacdo a outra,

de forma a apresentarem magnetizagdo resultante nula [10].

IRRER ti ty t vty

a) b) c)

Figura 2.2: Representacdo ilustrativa das ordens: (a) ferromagnética, (b) ferrimagnética e (c) antiferromagnética.

Do mesmo modo que para os materiais FM, para os materiais AF também existe uma tem-
peratura critica, acima da qual o ordenamento € perdido devido a agitacao térmica. Essa tem-

peratura € chamada temperatura de Néel (Ty).

2.2 Energias e Anisotropias magnéticas

Um fato experimental de grande importancia, em se tratando de magnetismo, € que as pro-

priedades magnéticas do material sob estudo podem variar conforme as direcdes ao longo das
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quais sao medidas. Essa propriedade estd envolvida na concep¢do da maior parte dos materiais
magnéticos de interesse comercial. Isso pode ser visto ao se analisar as curvas de magnetiza-
¢do, como as mostradas na figura 2.3a, ou qualquer outra grandeza dependente das propriedades
magnéticas, como é o caso das curvas de torque mostradas na figura 2.3b. Em ambas pode-se

perceber a dependéncia da grandeza medida segundo a direcao de aplicagdo do campo magné-

tico.
d: foiey |
1,0x107 gy,
©
w 0 =
= E
= =)
o
o Py gt =
At WWW -
-1,0x10" T
-400 -200 0 200 400 0 100 200 300
H (Oe) Angulo (graus)
a) by

Figura 2.3: a) Curvas de magnetizagio medidas em duas dire¢des perpendiculares entre si de uma amostra
circular de Co (7 mm (didmetro) x 300A (espessura)). b) Torque sobre uma amostra colocada em um campo
magnético de 1000e em funcdo do angulo de aplicagcdo do campo com algum angulo pré-estabelicido. As medidas
iniciam com o campo sendo aplicado em dire¢des distintas de 90°, para uma amostra de Co (5 mm x 6 mm x
3000A (espessura)).

As variag¢des nas propriedades magnéticas dependentes da direcio de medida com relagio
a algum eixo pré-estabelecido dd-se o nome de anisotropia magnética. Essas variagdes sdo de-
correntes da magnetizacio espontinea tender a alinhar-se preferencialmente em certas dire¢oes
favoraveis energeticamente (direcOes de facil magnetizagdo). Assim, a anisotropia magnética
envolve a dependéncia da energia interna com a direcdo espontinea da magnetizacdo. Essa

energia € chamada de energia de anisotropia [11].

Em filmes finos magnéticos, a anisotropia torna-se particularmente interessante e complexa
devido a suas caracteristicas estruturais peculiares, que podem ser drasticamente diferentes dos

materiais volumosos ou "bulk".

Uma amostra na forma de filme fino, por exemplo, pode apresentar uma ou mais dire¢oes
de fécil magnetizacdo. No caso de apresentar uma Unica dire¢@o a anisotropia pode ser descrita

por uma simetria uniaxial e a energia de anisotropia tem a seguinte forma [8,12-14]:
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Eo= /g;fdv _ /(Kgf + K sin?0 + K/ sin* 0+ ..)dv, (2.2)

e L . . . . . . . .
onde éuf ¢ a densidade de energia de anisotropia efetiva uniaxial, descrita em termos das cons-

/. Desses termos, em geral Kff ¢ 0 que apresenta a

tantes de anisotropia efetivas da amostra, Kl.e
maior relevancia na série. Além disso, o primeiro termo (Kgf ) por ser independente da direcdo,
também € ignorado pois, em se tratando de anisotropia, o que interessa € a variacao da energia

quando o vetor magnetiza¢do gira de uma direcdo para outra.

A palavra efetiva, colocada acima, € decorrente do cardter primédrio com que a anisotropia
da amostra foi avaliada. Uma andlise mais detalhada, e que busque o porqué dessa anisotropia
efetiva, ird revelar que existem diversos motivos pelos quais as propriedades magnéticas variam
com a direcdo de medida. Esse fato remete a existéncia de diferentes origens para a anisotropia,
as quais determinam diferentes dire¢des para a orientacdo da magnetizacdo. Assim, outros
termos de anisotropia mais elementares surgem, e o adjetivo efetiva ird surgir sempre que for

referente a anisotropia "total" da amostra.

Da mesma forma, associa-se a cada uma das anisotropias elementares uma energia, as ener-
gias de anisotropias. Cada termo de energia recebe o nome relacionado a anisotropia com a

qual estd associado.

As formas de anisotropias mais comuns sao:

A} Anisotropia Magnetocristalina
(Energia de Anisotropia Magnetocristalina)

B) Anisotropia Magnetostatica ou de Forma
(Energia de Anisotropia Magnetostatica)

Anisotropia Magnética Efetiva | =f==| C)Anisotropia Magnetoelastica ou de"Stress’
(Energia de Anisotropia Efetiva) (Energia de Anisotropia Magnetoelastica)

D) Anisotropia de troca
(Energia de Anisotropia de Troca)

E) Anisotropia Induzida
] (Energia de Anisotropia Induzida)

Figura 2.4: Anisotropias magnéticas e energias de anisotropias associadas.

Dos termos listados, somente a anisotropia magnetocristalina € intrinseca ao material, os
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outros sdo ditos extrinsecos [8]. De uma forma mais especifica, quando fala-se de filmes finos,
em virtude da geometria desse tipo de amostra, as anisotropias mostradas na figura 2.4 aca-
bam tornando-se mais complexas e ainda surge um novo tipo de anisotropia, a anisotropia de

superficie.

Como as amostras utilizadas nesse trabalho sdo filmes finos, nas se¢des a seguir a discussao
das anisotropias enfatizard as peculiaridades presentes nesse tipo de amostra. Além da aniso-
tropia de superficie, outros efeitos e fendmenos caracteristicos de filmes finos serdo discutidos

detalhadamente na secdo 2.2.6.

2.2.1 Anisotropia Magnetocristalina

Percebe-se que em um cristal de ferromagneto a simetria da rede cristalogréfica influencia
na orientacdo dos momentos magnéticos. Isso acontece porque as interagdes entre 0s momentos
magnéticos e desses com a rede cristalina sao afetadas pela simetria do cristal. Quando o campo
externo tenta orientar o spin de um elétron, devido a interagdo spin-6rbita, a 6rbita do elétron
também deve se reorientar. Porém, a Orbita esta fortemente acoplada a rede que passa, assim, a

influenciar fortemente o novo alinhamento.

A energia de anisotropia magnetocristalina necessdria para reorientar oS momentos mag-
néticos de uma dada direcdo cristalografica a outra €, normalmente, numericamente igual a
diferenca de energia necessdria para magnetizar o cristal em cada uma das dire¢des indepen-

dentemente.

A figura 2.5 mostra as curvas de magnetizacdo para monocristais de Fe e Co medidas em
diferentes direcdes cristalograficas, onde se pode perceber claramente a anisotropia de origem

magnetocristalina.

Para expressar quantitativamente a energia de anisotropia magnetocristalina usa-se uma
expansdo em termos de cossenos diretores da magnetizacdo em relacao aos eixos do cristal. No
caso de cristais com estruturas cibicas como Fe e Ni, representados na figura 2.6, a densidade

de energia magnetocristalina, energia por unidade de volume, € dada por:

& = Ko+ K1 (02 00> + ap?as” + 032 04 ?) + Ka (02 002 03%) + ..., (2.3)

onde Ky, Ki, K>, ...s30 constantes especificas do material a uma dada temperatura e representam
a amplitude de cada termo da série. Os ¢ sdo os cossenos diretores, ou seja, 01, 0 € 03 Sao,

respectivamente, os cossenos dos angulos a, b e ¢ como mostrados na figura 2.6.
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Figura 2.5: Dependéncia da magnetizagio com os eixos cristalograficos para cristais de ferro (a) € cobalto (b).
Extraido de [8].

a) b) <)

Figura 2.6: a) Angulos relativos aos cossenos diretores; b) Estrutura cristalina do ferro, bce; ¢) Estrutura
cristalina do Niquel, fcc.

Normalmente os termos de ordem mais alta do que aqueles representados pela expressao
2.3 sdo pequenos comparados aos primeiros € muitas vezes desprezados [8]. O tamanho relativo

de K; e K3, bem como seus sinais, definird as dire¢des de facil magnetizacao.

Para cristais que apresentam estrutura hexagonal, como € o caso do Co, representado na
figura 2.7, a expressdo para a densidade de energia magnetocristalina € mais simples, em vista
do eixo ¢ ser a direcdo de facil magnetizacdo e das demais direcdes no plano basal poderem ser
consideradas igualmente dificeis [8]. Tem-se, nesse caso, uma anisotropia uniaxial. Sob estas
circunstancias, a energia de anisotropia dependerd apenas do angulo entre o vetor magnetizagcao

e o eixo ¢ do cristal. Sendo 6 esse angulo, a densidade de energia pode ser escrita na forma:



27

Figura 2.7: Estrutura cristalina do Cobalto, hcp.

& = Ky + K] cos® 6 + Kb cos* 0 + K} cos® 6 + ... (2.4)

Na tabela 2.1 tem-se os valores das constantes de anisotropia tipicas para os elementos fer-

romagnéticos mais comuns.

Tabela 2.1: Constantes de anisotropia magnetocristalina para o Fe, Ni e Co, em temperatura ambiente [8].

Material | Estrutura | Ky (10%/m?) | K> (101 /m?)
Fe b.c.c 4,8 +/- 0,5
Ni f.c.c -0,5 -0,2
Co h.c.p 45 15

Os valores relacionados na tabela 2.1 correspondem a materiais monocristalinos. As amos-
tras desse trabalho sdo policristalinas, ou seja, sdo materiais onde estdo contidos um grande
nimero desses monocristais. Nesse caso, a anisotropia ¢ dada por uma média ponderada dos
cristais individuais. Aqui podem haver dois casos: os cristais podem estar distribuidos com
orientagdes aleatdrias, o que resultard em uma anisotropia magnetocristalina nula; ou podem
apresentar uma orientacao preferencial, com a chamada fextura cristalogrdfica, apresentando,
dessa forma, uma anisotropia menor do que aquela que haveria caso o mesmo material fosse

monocristalino [15] e, em geral, uniaxial.

Outra classe de materiais importantes em magnetismo sdo os materiais amorfos. Esse tipo
de material se caracteriza por apresentar seus dtomos distribuidos de maneira irregular, ndo
chegando a formar uma rede cristalina. Esse tipo de material também apresenta anisotropia

magnetocristalina nula [11].
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2.2.2 Anisotropia magnetostatica

A anisotropia magnetostdtica, também chamada de anisotropia de forma, estd associada a
geometria da amostra e a sua descricdo € feita pela energia magnetostatica. Em geral, quando
magnetiza-se um material em diferentes direcOes, percebe-se que é mais facil magnetiza-lo ao
longo da direcao em que o material apresenta maior dimensao. Isso se deve a formagao de pSlos
livres na superficie da amostra e ao campo desmagnetizante (Hy) que surge em seu interior; esse

pode ser visto na figura 2.8.

ZlZ]Z]Z]=.
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Figura 2.8: a) Representa¢io dos momentos magnéticos na amostra feita por pequenos imas. b) Campo magné-
tico fora da amostra e campo desmagnetizante. ¢) [lustraciio das dire¢des de B (vetor indugdo magnética), HyeM
no interior da amostra. d) Linhas de indugdo magnética para as regides internas e externas ao magneto.

Para uma amostra de forma qualquer € possivel considerar, como uma primeira aproxima-

cdo, que a intensidade do campo desmagnetizante seja dada por:
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H; = —N,M, (2.5)

onde N; é o fator desmagnetizante, constante associada a forma da amostra, sendo menor na
direcdo onde o material é mais longo. Seu célculo € bastante complexo, mas pode ser calculado

para elipsoides e seu valor variade O a 1 no SI.

Quando se aplica um campo externo a uma amostra, o campo real ou efetivo no seu interior
€ dado por H.ry = Hex + Hy. Portanto, o campo efetivo no interior da amostra serd sempre

menor do que o campo aplicado.

De uma forma geral, a expressao para a densidade de energia magnetostatica € dada por:

és = _E.LLOHd-M - EuoNdM . (2.6)

Este termo de energia € o principal responsavel pelo aparecimento das estrutura de do-
minios magnéticos, que sdo regides que apresentam magnetizagdo uniforme [16] que surgem
espontaneamente em materiais F e AF. A razao para o surgimento desta estrutura de dominios

€ que a energia magnetostatica € grandementente reduzida [11].

Tratando-se de filmes finos, onde o comprimento na dire¢do perpendicular ao plano do filme
€ muito menor do que o comprimento nas dire¢des no plano, temos uma forte contribuig¢ao desse

tipo de anisotropia que, em geral, leva a magnetizacao a fixar-se no plano.

2.2.3 Anisotropia magnetoelastica

Esse tipo de anisotropia estd associada a relacdo existente entre a magnetizacio e a deforma-
¢do mecanica da rede, ou seja, a energia de anisotropia magnetoeldstica descreve as interagoes

da magnetizacao do material com as deformagdes da rede.

Quando uma substincia € exposta a um campo magnético, suas dimensdes podem mudar,
como exemplificado nas situacdes 1 e 2 da figura 2.9 a. Essa deformacdo € chamada de magne-

tostric¢do e quantificada por A.

A magnetostric¢do também tem sua origem no acoplamento spin-6rbita dos dtomos como
ilustrado na figura 2.9 b. A linha de 4tomos de um cristal se projeta no plano, sendo que a elipse
representa a nuvem eletronica em volta do nicleo atdbmico. Na primeira linha tem-se o material
acima da temperatura de Curie (7'c), ou seja, desmagnetizado. Abaixo dessa temperatura, na

linha do meio da figura 2.9H, os momentos magnéticos dos dtomos alinham-se em virtude da
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Figura 2.9: a) Magnetostric¢io para um cristal de ferro na diregdo [100]. b) Mecanismo da magnetostricgdo. As
setas indicam a dire¢do do momento magnético do d4tomo. As dimensdes se encontram fora de escala. Extraido de

[8].

interacdo de troca. Em virtude disso, os nuicleos atdmicos sdo forcados pela ndvem eletronica
a um afastamento entre si, que € relativo a intensidade do acoplamento spin-6rbita (tem-se,
nesse caso, a chamada magnetostric¢do espontanea). A ultima linha da figura representa o
resultado da aplicacdo de um campo magnético sobre o sistema, que faz com que os momentos
magnéticos tenham outra direcdo e provoca uma nova separacdo entre os nucleos atdmicos

(nesse caso, temos a chamada magnetostric¢cao induzida).

Assim, a magnetostricgdo A ocorre em todas as substincias magnéticas e é dada pela razéo
entre a variagdo do comprimento Al e o comprimento inicial da amostra /, ou seja, A = ATI. E
definida como sendo zero para uma rede ndo deformada e pode apresentar valores positivos,

negativos, € em alguns materiais, muito proximo de zero.

O valor de A medido em um sistema que apresenta sua magnetizacao no estado de saturagio
¢ dito magnetostric¢do de saturacdo As, como pode ser visto na figura 2.10. Quando a palavra
magnetostriccao € usada sem uma maior qualificacio € a essa magnetostriccdo a que se refere

[8].

A relacdo entre a densidade de energia magnetoeldstica, magnetostric¢do e tensao na amos-

tra para um cristal cibico, por exemplo, ¢ dada por:

3 1
£ = —>h000 (oa12512 + 0387 + 0387 — §> —3M1110(a1 02018, + 02 038,03 + 301 8301 ),
2.7)

onde o ¢ o médulo da tensdo, ; sdo os cossenos diretores da magnetiza¢ao, d; S30 0s COSSenos
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0 H

Figura 2.10: Magnetostric¢do em fungdo do campo aplicado. O valor méximo corresponde a magnetostric¢io
de saturacdo. Extraido de [11].

diretores da tensdo e Ajgp € Aj1; sdo os valores de saturacdo da magnetostric¢do, quando o
cristal é magnetizado nas dire¢des (100) e (111), respectivamente. No caso da magnetostric¢do

ser isotrépica, A1g0 = A111 = Ay, @ expressio 2.7 torna-se:

3
E = —Elsccosz 0, (2.8)
onde 0 € o angulo entre M e ©.

Quando ocorre o contrdrio, ou seja, quando uma tensdo mecanica (o) € aplicada exter-
namente a uma dada amostra, a estrutura de dominio pode ser alterada e, consequentemente,

formar ou alterar a direcao de facil magnetizacao.

Para saber a direcdo em que a tensdo vai induzir o alinhamento dos dominios magnéticos
basta analisar o sinal do produto A ¢. Se for positivo, o alinhamento ocorre na mesma dire¢do da
tensdo, e caso seja negativo, o alinhamento ocorre em uma direcao perpendicular a direcio da
tensdo. Ambos 0s casos estdo representados na figura 2.11 que mostra a situacao de uma amos-
tra com magnetostric¢ao positiva. Para o caso de uma amostra com magnetostric¢ao negativa, A
<0, teriamos a mesma situagdo com o efeito final invertido, em (a-3) teriamos o realinhamento

perpendicular e em (b-3) o realinhamento paralelo a tensdo.

A aplicac@o de uma tensao numa dada dire¢do sobre um material policristalino contribuiré
para a ocorréncia de uma anisotropia uniaxial. A densidade de energia magnetoeldstica nesse

caso € dada por [8]:

§ = Kosin® 6, (2.9)
sendo K5 = %/lpo, em que A, é a magnetostricgdo de saturagdo para o policristal.

De forma especial, quando se trata de filmes finos magnéticos, tem-se um desafio maior no



32

DG X
+h

()

£44

G
P
by
FEA

——
e
o > —— —p —
3
O P @) 0""')'“1 +<""‘”
o —-— S — -

(a) (b)

Figura 2.11: Magnetizagdo de um material com magnetostric¢o positiva. Em (a-1) temos primeiramente o
material livre de tensdes aplicadas. Em (a-2) temos a aplicacdo de uma tensdo que vem a alargar o material na
direcdo horizontal, ou 6>0. Em (a-3) temos como consequéncia dessa tensdo o realinhamento dos momentos
magnéticos paralelo a essa, pois cA>0. Nas figuras relativas ao conjunto (b) a diferenca é o sentido da tenséo
aplicada sobre o material. Uma compressdo resultard em ocA<0 e, assim, o realinhamento é perpendicular a
direcdo da tensdo. Extraido de [8].

que diz respeito a energia magnetoeldstica. Isso se deve a aderéncia do filme ao substrato, o que
impede a livre variacdo das dimensdes do filme. Dessa forma, quando o filme é submetido a um
campo magnético, para ele variar suas dimensdes deve curvar o substrato, mas essa curvatura
s6 ocorrera se o substrato for bastante fino ou maleavel [17]. Além disso, tensdes internas
podem ficar armazenadas na amostra devido a diferenca estrutural entre substrato e o material

magnético depositado. Esse importante ponto serd discutido na secao 2.2.6.

2.2.4 Anisotropia de troca

Esta anisotropia estd relacionada a existéncia de uma direcdo preferencial dos momentos
magnéticos que provém de acoplamentos entre camadas magnéticas em sistemas com multica-
madas. Dessa forma, a energia relacionada ird descrever a interacdo de troca entre as camadas

magnéticas.

Nesse termo se encaixam interagdes entre as camadas magnéticas, sejam elas mediadas por
um espacgador metdlico e ndo magnético, como nos casos dos acoplamentos bilinear e biqua-

drético, ou interacoes diretas entre camadas, como € o caso do fendmeno de Exchange Bias
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[15, 18].

Ao fendbmeno de Exchange Bias uma atencdo especial serd dada nesse trabalho por ser o
objeto principal de nossa investigacdo. Assim, a revisdo tedrica ird aparecer no capitulo 3,

juntamente com os demais detalhes que dizem respeito a esse tipo de interagao.

2.2.5 Anisotropia induzida

As propriedades magnéticas também podem ser alteradas por tratamentos que sdo, normal-
mente, feitos pds confeccdo da amostra. Os tratamentos podem alterar propriedades que, por
sua vez, modificam as anisotropias anteriormente presentes no material. Devido a dificuldade
por vezes existente em identificar e quantificar as anisotropias alteradas, acaba-se atribuindo
a anisotropia alterada ao tratamento em si. Assim, a contribuicdo anisotropica devido a esses

tratamentos € dita anisotropia induzida.

Tais tratamentos sdo capazes de alterar a direcdo e a magnitude da magnetizacao ao longo
de um dado eixo e sdo capazes de realizar alteragdes controladas na anisotropia, produzindo

materiais magnéticos para aplicacdes especificas [8, 11].

A anisotropia induzida, se houver, € uniaxial e a expressdo para essa densidade de energia

¢ dada por [8]:

Eing = Kingsin® 0, (2.10)

onde 0, agora, representa o angulo entre a magnetizagcao de saturagao e a direc@o do eixo fécil,
que nesse caso, € a direcdo em que houve a inducdo através do tratamento ou pela técnica de

confeccao.

2.2.6 Anisotropias em filmes finos

Como ja mencionado anteriormente, filmes finos magnéticos de um determinado material
podem apresentar anisotropia magnética diferente daquela na sua forma ”bulk”. Essa diferenca
ocorre devido, principalmente, a anisotropia de superficie e aos efeitos imprevisiveis que a
rugosidade e as interagdes com o substrato provocam nas demais anisotropias existentes. Essas

estdo descritas a seguir.
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Anisotropias de superficie

Em filmes finos, devido a simetria, surge a necessidade da introdu¢@o de uma anisotropia
adicional. Os sitios da interface de um dado material possuem uma simetria local menor do
que no interior do s6lido. Sua estrutura eletrOnica, portanto, serd modificada por um efeito
da interface. Por exemplo, um momento orbital angular, que seria cancelado pela simetria
no interior do material, poderia estar presente na superficie. Como resultado, um 4tomo na
superficie poderia ter um eixo de quantiza¢do ao longo da direcdo normal a essa superficie,
havendo a possibilidade de induzir uma anisotropia perpendicular, através de um acoplamento
spin-orbita. No caso de filmes finos, onde uma das dimensdes é vérias ordens de grandeza
menor que as demais, os dtomos da superficie acabam tendo influéncia sobre a anisotropia
efetiva chegando, na medida em que a espessura € reduzida, a tornar-se maior que a anisotropia

de forma, tirando o eixo fécil do plano do filme.

Dessa forma, a anisotropia efetiva passa a ser agora uma soma da anisotropia usual, como
descrita nas se¢des anteriores, com a anisotropia de superficie. A constante K,; associada a

energia efetiva passa a ser expressa por:

2K,
Kep=K,+ t‘”‘”, (2.11)

onde o termo da anisotropia de superficie é multiplicado por dois porque sdo contabilizadas

duas interfaces idénticas para um filme de espessura 7 [10, 19].

A figura 2.12 apresenta dados experimentais que se ajustam bem a relagdo linear da equagao
2.11. Sempre haverd uma contribui¢do por parte da anisotropia de superficie, independente da
espessura, contudo, ela serd significativa para espessuras abaixo de um determinado valor, como

pode ser visto na figura 2.12.

Interacao com o substrato

Outra importante fonte de contribuicao para a anisotropia € a interagdo que ocorre entre a

camada magnética e o substrato sobre o qual o filme € crescido.

Os termos de anisotropia ja discutidos anteriormente, principalmente anisotropia magne-
toeldstica e magnetocristalina, sofrem influéncias devido ao desacordo entre os parametros de
rede do material ferromagnético e do substrato, além da textura cristalina que o substrato induz

ao filme que esté sendo crescido.

Quando se cresce um filme de um determinado material, quantidades muito pequenas desse
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Figura 2.12: Anisotropia analisada em fung@o da espessura da camada do material magnético para multicamadas
de Co/Pd. Extraido de [10].

material estdo chegando no substrato por unidade de tempo. Os 4tomos procuram posicdes que
sdo induzidas pelo substrato ou pelas camadas inferiores, em geral forcando a camada nova
a seguir a orientacdo cristalina e os parametros de rede da camada abaixo. Quanto maior a
discrepancia entre esses parametros, maior € a tensdo armazenada internamente na amostra e
que, por sua vez, altera a energia de anisotropia magnetoeldstica. A figura 2.13 ilustra a situag¢ao

mencionada [20-21].

Filme

Substrato ;

Figura 2.13: Posig¢des atomicas na interface entre filme/substrato. A medida que o filme € crescido os parimetros
de rede do filme depositado a; se aproximam do pardmetro de rede do substrato a;. Adaptado de [20].

Se o substrato tiver uma textura periddica de degraus, por exemplo, ele pode, além de fa-
zer com que fiquem armazenadas tensdes nas primeiras camadas do filme, forcar essas a terem
uma estrutura semelhante, influenciando na anisotropia magnetocristalina e eventualmente in-
duzindo uma anisotropia de forma [22]. A figura 2.14 mostra os degraus em um substrato de
Si(111) monocristalino. A estrutura de degraus acaba influenciando no perfil da interface e na
orientagdo cristalogriafica com que crescem as primeiras camadas do filme, podendo fazer com

que eixos faceis sejam induzidos ao longo destes mesmos degraus [23-24].

Esses efeitos, devido a interacdo com o substrato, vao diminuindo a medida que o filme vai
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[ Si(111)

Figura 2.14: Degraus e diregdes cristalograficas na superficie do Si(111). Extraido de [23].

ficando mais espesso, pois as novas camadas atdmicas que vao sendo formadas encontrardo na
camada anterior pardmetros de rede cada vez mais compativeis com os d&tomos que estdo sendo

depositados.

Rugosidade

O efeito da rugosidade ndo € responsdvel por nenhum tipo de anisotropia especial, con-
tudo, sua andlise é importante do ponto de vista do estudo das anisotropias, visto que influencia
as demais anisotropias. As discussodes feitas até aqui consideram que as camadas magnéticas
possuem interfaces idealmente planas. Todavia, experimentalmente observa-se que os filmes
crescem com algum grau de rugosidade e interdifusdo em suas interfaces. Assim, ao se avaliar
a qualidade de uma interface ou superficie, deve-se ficar atento a esses dois efeitos. A rugosi-
dade, X, é definida como sendo o desvio médio do plano de referéncia, como mostrado na figura
2.15. Tais planos de referéncia sdo escolhidos de maneira que a distancia ¢ entre eles € a espes-
sura média, ou seja, a espessura medida experimentalmente. Outro importante parametro € o
comprimento de correlacdo, E, que € o tamanho médio lateral das dreas planas, sejam terracos

ou crateras na superficie.

A rugosidade pode alterar propriedades da amostra, € consequentemente as anisotropias,
por criar campos desmagnetizantes locais na superficie, reduzindo a anisotropia de forma no

plano, favorecendo a existéncia de uma anisotropia magnética perpendicular.

Na anisotropia de troca, mais especificamente no caso do Exchange Bias, a rugosidade na
interface entre as camadas vai ser de crucial importancia na descri¢do de vérios modelos e
influencia diretamente nos valores parametros associados ao EB [25-27]. Essa discussao ficara

para o capitulo 3.
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Figura 2.15: Representagio da superficie de um filme fino com rugosidade, mostrando os pardmetros caracte-
risticos.

2.3 Energia livre magnética

Como ja foi mencionado, uma amostra que ndo estd submetida a um campo magnético
externo terd o vetor magnetizacao alinhado a uma direcdo que minimize a sua energia de aniso-

tropia efetiva, a dire¢do de facil magnetizagdo.

Entretanto, quando um campo magnético externo € aplicado, ele ird interagir com os mo-
mentos magnéticos do material tentando fazer com que se alinhem a sua dire¢do. Nesse caso,
uma nova forma de energia deve ser considerada, a chamada Energia Zeeman, que descreve a
interacdo entre o campo magnético externo (fl) e 0 momento magnético total da amostra (7).

Esse termo € expresso pela seguinte equacao:

EZeeman = —Hoim.H = —ii.B. (2.12)

Dessa forma, a magnetizacao tende a se estabilizar na dire¢do que minimiza a energia livre

magnética ou energia total, a qual € dada por:

Etotal = Ezeeman + Eef~ (2.13)



3 Exchange Bias

Nesse capitulo serd apresentada uma revisao sobre o fendmeno de "Exchange Bias". Aqui,
aparecerdo desde a histéria até os modelos atuais que tratam desse fenomeno, bem como al-
gumas caracteristicas relevantes para alcangar uma melhor compreensdao do estudo que serd

feito.

3.1 Historico

No ano de 1956, Meiklejohn e Bean publicaram a descoberta de um novo fendmeno, ao qual
se referiram como "uma nova forma de anisotropia magnética" [28]. Atualmente, o fendmeno é
conhecido como polarizagdo por intercambio ou "Exchange Bias" [6-7]. Eles realizavam um es-
tudo em particulas de cobalto envolvidas por uma camada de 6xido nativo, sistema "core-shell",
quando perceberam que as medidas de magnetizacdo tinham o centro de simetria deslocado em
campo, quando o sistema era resfriado abaixo de 77K na presenca de campo magnético, como

mostrado na figura 3.1.

i "
'2 4 6 810

H (kOe)

Figura 3.1: Curvas de histereses magnéticas de particulas de Co cobertas por uma fina camada de CoO. As
medidas foram realizadas a temperatura de 77K, apds o sistema ter sido resfriado na presengca de um campo
magnético estdtico de 10 kOe (curva sélida) e sem a aplicacdo de campo (curva tracejada). Figura extraida da
referéncia [28].

O modelo que eles criaram para explicar o fendmeno, discutido na secdo 3.4, era simples
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e obtinha bons resultados qualitativos. Contudo, os valores previstos para o deslocamento da

curva de magnetizacdo eram ordens de grandeza maior que os valores medidos.

Desde entdo, o fendmeno tem sido investigado em diferentes tipos de amostras e para uma
ampla diversidade de materiais, sendo essa uma das razdes que torna dificil a existéncia de uma
teoria Unica para o EB. Ainda ndo h4 uma teoria, aceita por toda a comunidade cientifica, que
explique e realize a previsao de todos os efeitos relacionados ao fendmeno para os diferentes
tipos de amostras [3]. Em virtude dessa dificuldade, diferentes modelos foram desenvolvidos,
buscando englobar cada vez mais caracteristicas especificas do fendmeno e diferentes tipos de

amostras. Os principais modelos serdo discutidos na secio 3.4.

3.2 Modelo intuitivo

Embora existam vdrias perguntas em aberto sobre EB sabe-se, desde a descoberta, que
sua origem fisica estd na interacao de troca existente entre os momentos magnéticos presentes
na interface dos materiais F e AF [28]. Antes da apresentagcdo das principais caracteristicas e
teorias de EB, sera descrito o modelo intuitivo apresentado por Nogués [6] em seu artigo de
revisdo, baseado nos primeiros trabalhos de EB e que permite uma boa compreensao inicial do

fendmeno.

A amostra considerada € um filme fino composto por uma bicamada de materiais F/AF que
estd em uma temperatura 7', tal que Ty < T < Tc. Ao aplicar-se um campo magnético sobre
o sistema os momentos magnéticos do F irdo se alinhar com o campo, enquanto os momentos
do AF ficam aleatoriamente distribuidos, como mostrado na figura 3.2(1). Apds resfriar o sis-
tema na presenca de campo, até T < Ty, os momentos magnéticos do AF irdo se orientar. Os
momentos do AF que estdo proximos da interface irdo se alinhar paralelamente aos momentos
da camada F; ap0s isso, todo o material AF orienta-se de forma que sua magnetizagdo total seja

nula, figura 3.2(i1).

Quando o campo magnético € invertido, os momentos magnéticos do material F iniciam
a rotagdo. Contudo, considerando que a anisotropia magnética do AF seja suficientemente
alta, os momentos da camada AF permaneceram imdveis. H4 uma interacdo de troca entre
os momentos interfaciais. Os momentos do AF exercem um torque microscépico sobre os

momentos da camada F, tentando manté-los na posicao original, figura 3.2(iii).

Dessa forma, o campo magnético necessario para inverter completamente a magnetizagao
de um filme F serd maior se ele estiver em contato com um AF, ja que € necessdario um campo

extra para superar o torque originado no acoplamento, figura 3.2(iv). Variando-se o campo no
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Figura 3.2: Representagdo da configuragdo dos momentos magnéticos interfaciais de uma bicamada F-AF em
diferentes estagios da magnetizacdo. O modelo assume que o acoplamento origina-se de momentos AF interfaciais
fixos na dire¢do do campo de resfriamento. Figura adaptada da referéncia [6].

outro sentido, aquele existente durante o resfriamento, os momentos da camada F giram antes
mesmo do que ocorreria caso ndo existisse o acoplamento, devido a atuacao do torque entre os

momentos interfaciais, como mostrado na figura 3.2(v).

O sistema comporta-se como se existisse um campo magnético adicional sendo aplicado
sobre ele, o que também faria com que a curva de histerese fosse assimétrica no eixo do campo.
Por isso, o valor de campo que corresponde ao deslocamento da curva de histerese € chamado de
“campo de bias”, ou campo de exchange (H,,). Em virtude da forma como esse acoplamento
ocorre, ou seja, com um minimo de energia apenas quando a magnetizacdo estd em um dos
sentidos ao longo do eixo de anisotropia, ela ganhou o nome de unidirecional, numa traducao

livre de “unidirectional” que do inglé€s indicaria apenas um sentido.

Esse modelo intuitivo permite apenas uma visao qualitativa do fendmeno, pois negligencia
diversos efeitos e pardmetros envolvidos que sdo importantes no estudo de EB, os quais serdo

discutidos nas secdes seguintes.

3.3 Caracteristicas do EB

Além do deslocamento em campo da curva de magnetizagdo, outra caracteristica basica

do EB ¢ o aumento da coercividade, quando comparada com a de um material F desacoplado
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[3]. Na figura 3.3 estdo localizados os campos coercivo (H,) e de exchange (H,), 0s quais sao

definidos por:
Hei +Heo
H,, = %, 3.1
Hci — H,
H, =7 (3.2)
2
4 T T |
D =
2 F _

m(10'4 emu)

T=10K

-800 -400 0 400 800
H (Oe)

Figura 3.3: Curva de histerese tipica de amostras que apresentam EB. Extraido de [6].

O EB apresenta vdrias outras caracterisiticas mais complexas, que influenciam no apareci-
mento e na intensidade com que o fendmeno se manifesta. Algumas dessas caracteristicas serdo

discutidas a seguir.

3.3.1 Dependéncia com a temperatura

Da mesma forma que existe uma temperatura critica para que ocorra o acomplamento dos
momentos magnéticos em materiais F e AF (Tc e Ty, respectivamente), também existe uma
temperatura critica para que ocorra o acoplamento entre os momentos das camadas F e AF que
originam o EB. Essa temperatura é chamada temperatura de bloqueio (7p), e acima dela o EB
se extingue (H,;, = 0). Essa dependéncia estd mostrada na figura 3.4, a qual apresenta também

0 comportamento do campo coercivo.

A Tp, em sistemas que apresentam EB, esté relacionada a fatores como tamanho dos graos
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Figura 3.4: Dependéncia de H,, e H. com a temperatura para uma amostra de FeF>/Fe, em que a linha
pontilhada indica a temperatura de bloqueio. Extraido de [6].

existentes na interface, anisotropia e espessura da camada AF [3, 6, 29-31]. O efeito da espes-
sura da camada AF na Tp € maior para espessuras pequenas. Acima de uma dada espessura, o

valor de 7p tende a ficar estdvel, como mostrado na figura 3.5.

200 J f i T
iR TR o

150 A

100 |

Temperatura de bloqueio (°C)

50 100 150 © 200 250 Joa
Espessura do FeMn (A)

Figura 3.5: Influéncia da espessura do AF na Tp para filmes finos de NiFe(300A)/FeMn(60-250A) (linha s6lida)
e Ta(200A)/NiFe(300A)/FeMn(60-250A) (linha pontilhada) depositados sobre substrato de vidro. Extraido de
[31].

Em alguns casos, quando a camada AF € fina, o valor de Tp € inferior ao valor de 7y, mas
quando a camada AF torna-se mais espessa Tp passa a ter um valor aproximadamente igual Ty
[6]. Por exemplo, o FeMn apresenta Ty em torno de 220°C e Tp variando, aproximadamente,
entre 110 e 215 °C [6, 30-32]. J4 o IrMn apresenta Ty em torno de 415°C e Tp, aproximada-
mente, entre 125 € 250°C [6, 33-34].
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3.3.2 Dependéncia do H,, e H. com a espessura das camadas F e AF

A dependéncia do fendmeno de EB com a espessura das camadas F e AF é um fator re-
levante e que tem sido bastante explorado em estudos experimentais, em virtude de ser um

parametro de facil controle.

A figura 3.6 apresenta a dependéncia de H,;, e H. em fun¢do da espessura da camada F, para

uma amostra com material F igual ao utilizado nesse trabalho.

e NiCr/FeMn/NiFe
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Figura 3.6: Dependéncia de H,, e H. com a espessura da camada F. As amostras sdo filmes finos de
NiCr/FeMn/NiFe. Extraido de [6].

A figura mostra que o EB € um fendmeno de interface, em que a variacdao de H,; pode ser

expressa por [6, 35]:

1
H,j o< —. 3.3)
Irm

Essa relacdo € vélida para espessuras do F grandes, dezenas de nandometros, desde que seja
menor que a largura da parede de dominio que se formaria no material F. A relag¢do deixa de ser

valida para espessuras muito pequenas, devido a descontinuidade da camada F formada [6].

Embora, no caso mostrado na figura 3.6, a dependéncia de H, seja semelhante ao compor-

tamento de H,,, em alguns sistemas ela se revela bem mais complexa, sendo proporcional ao
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inverso da espessura em um expoente que admite valores entre 1 e 1.5 [36].

A dependéncia de H,;, e H. com a espessura da camada AF pode ser bem mais complexa
como mostra a figura 3.7. Nela, avaliando H,;, percebe-se que o fendmeno s6 ocorre acima de
uma dada espessura da camada AF, conhecida como espessura critica, € aumenta abruptamente
até um valor maximo para finalmente estabilizar [3, 6, 30, 36]. Em alguns casos um maximo no
H,;, é observado antes que seu valor estabilize. Outro ponto interessante é que normalmente a

subida abrupta de H,, é acompanhada por um pico no valor do H., como mostra a figura 3.7.

lar=T0 A

0 20 40 60 80 100 120

espessura do FeMn (A)

Figura 3.7: Dependéncia de H,, € H, com a espessura da camada AF. As amostras sdo filmes finos de
NiFe/FeMn. Extraido de [6].

Tais comportamentos podem estar ligados a diversos fatores, como a necessidade de uma
espessura minima da camada AF para que exista uma anisotropia capaz de impedir a rotagcdo
na camada F, ou ainda, uma dependéncia de 7Ty com a espessura do AF. Ali e colaboradores
[33], ao estudarem amostras com /rMn, explicam tais efeitos associando-os a formacgdo de
uma parede de dominio parcial no AF. Contudo, a descri¢do desses comportamentos € bastante
complicada para ser descrita por um modelo geral, pois a espessura em que cada um dos estagios
se manifesta ¢ dependente do material em questao, da temperatura de Néel, do tamanho de grao,

etc.

3.3.3 Efeito de treinamento

Outro efeito interessante, presente em sistemas com EB, € o efeito de treinamento, ou
"training ef fect". Esse efeito foi observado pela primeira vez em 1966 por Paccard [37] e

consiste em uma redugdo nos valores de H,;, € H. com o numero de ciclos de histerese magné-
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tica que € feito na amostra. Desde entdo, esse fato passou a ser investigado [38-42].

A figura 3.8 apresenta o efeito para os 20 primeiros ciclos de histerese.

0.00065

Momento (emu)

-0.00065
-1000 -500 0 500

H (Oe)

Figura 3.8: Caso tipico de efeito de treinamento. Extraido de [38].

Este efeito parece estar relacionado com a reorientacdo parcial dos dominios do AF que
ocorre a cada ciclo completo da magnetizagdo do material F. Nogués e Schuller [6] apontam
que a origem pode estar relacionada ao crescimento de uma estrutura de momentos magnéticos
metaestavel, ou a uma magnetizacio termoremanente induzida na camada AF, ou ainda, devido

a flutuagdes térmicas quando Kyptap << kpT.

Em trabalhos mais recentes, tem-se dividido o efeito em dois estdgios: um ocorre entre o
primeiro e o segundo ciclo de histerese e acarreta em uma acentuada queda no valor de H,;,. Essa
parcela é conhecida como efeito de treinamento atérmico. E atribuida 2 relaxacio magnética e
pode ser descrita por modelos de rotacdo coerente da magnetizacio [40-42]; o outro estagio ja
¢ conhecido a mais tempo e descreve a gradativa redu¢do de H,;, com os de ciclos de medida

seguintes [6].

O efeito de treinamento, contudo, ndo aparece em todos os casos em que hd o fendmeno
de EB, sendo importante sempre certificar-se da sua existéncia; pois, isso ird garantir a correta
obtencdo dos parametros a serem avaliados. Isso pode ser feito avaliando-se a mudanca de

comportamento existente nas 10 primeiras curvas de magnetizagao para uma dada amostra [35].
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3.3.4 Configuracao dos spins interfaciais

Outro importante ponto de averiguacdo € a configuracdo dos spins na interface F/AF, uma
vez que o EB € um fendomeno interfacial. A configuracdo que aparece no modelo intuitivo é
uma configuracio colinear, ou seja, os spins interfaciais das camadas F e AF estdo alinhados
na mesma direcao. Essa classificagdo pode ainda apresentar dois tipos de estruturas: estrutura
com interface ndo-compensada (onde a magnetizacdo liquida da camada AF ndo € nula na
interface) e compensada (a magnetizagdo liquida da camada AF na interface é nula). Ambas as

configuracOes estdo mostradas na figura 3.9.

—_ - — —» —_— —> — —
—_— — — — F —_— — —> —
—_— — — — — — —> —

i e =3 e
—_— — —— — —_— — —— -—
-— .— — -— -—— — —

(a) (b)

Figura 3.9: Diagrama esquemdtico das configuragdes interfaciais colineares. Em a) tem-se uma interface nio
compensada e em b) uma interface compensada. Extraido de [43].

Os spins interfaciais podem também formar configuragdes que sejam ndo-colineares, ou
seja, que nao estejam alinhados na mesma direcdo. O angulo entre as direcOes pode estar
entre 0° e 180°. A figura 3.10 apresenta duas situacdo de ndo-colinearidade, para o caso de

alinhamentos perpendiculares.

—_— — — — —_— — — —»
—_— — — —p F—-—»—»—b
—_— — — — —_— — — —

Figura 3.10: Diagrama esquemitico das configuragdes interfaciais ndo-colineares (Angulo de 90°). Extraido de
[43].

Avaliando as configuragdes colocadas acima e lembrando o modelo intuitivo seria dificil
entender o surgimento do EB em estruturas colineares compensadas e ndo-colineares, ou ainda,

seria facil pensar que nesses casos o fendmeno de EB ndo ocorreria ou que seria bem menos
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intenso. Contudo, experimentalmente verifica-se o efeito em diversos sistemas com tais arranjos
interfaciais, chegando inclusive a apresentarem H,;, maiores que para 0s mesmos materiais com
interfaces colineares ndo-compensadas. A compreensao torna-se mais facil quando ndo se olha
para arranjos de spins interfaciais de forma isolada, levando-se em conta que o que ocorre na

interface também pode ser influenciado por outros pardmetros, como a rugosidade, por exemplo

[6].

Além dessas, existem outras possibilidades de configuragdo de spins interfaciais que sdao
mais complexas. Como a formagado de paredes de dominio no material AF [33, 44] e a formagao
de graos no AF que se acoplam via interac@o de troca e "spin — flop" com os spins da camada
F [5].

Outra configura¢do, mais complexa mas com maior aceitagdo atualmente, principalmente
para materiais policristalinos, considera que a interface entre os materiais F e AF pode ser
decomposta em, pelo menos, duas categorias diferentes de graos ou clusters de graos, os quais
se comportam individualmente como monodominios [3-5, 38, 42, 45-46]. O’Grady et al.
[3] atribuiram as caracteristicas dessas regides as diferentes interacdes que os spins interfaciais
nao-compensados do AF, mantém com o restante da rede. J4 Berkowitz et al. [45] em seus
estudos consideraram que tais clusters eram particulas ferromagnéticas que se formaram através
de reacdes quimicas. Esses grdos ou clusters podem ser divididos quanto a estabilidade que
apresentam, em relacdo a direcao de anisotropia do AF, quando a magnetiza¢do da camada F

varia a sua dire¢ao.

Como exemplo, a figura 3.11 apresenta ambas as estruturas consideradas existentes na in-
terface F/AF por Fujiwara et al. [46] em um de seus trabalhos. Ele divide os spins nao-
compensados da camada AF em estdveis e instdveis, além disso, considera que somente a mag-
netizacao liquida dessa camada deve, necessariamente, estar apontando na dire¢ao do seu eixo
de anisotropia, existindo assim a liberdade dos spins AF apontarem em dire¢cOes diferentes ou

proximas a essa.

A figura 3.11a) ilustra o comportamento dos spins interfaciais ndo-compensados da camada
AF, em um sistema F/AF, quando o campo magnético externo aponta na dire¢do do acoplamento
de troca entre as camadas, que também € a dire¢do de anisotropia do AF. Nessa situac@o os
momentos magnéticos liquidos de ambas as camadas apontam na mesma direcao. Ao inverter o
sentido do campo magnético a camada F tende a girar junto com 0 campo, ao passo que 0s spins
nao-compensados da camada AF interagem, através de um torque microscopico, dificultando a
rotacdo. Contudo, a figura 3.11(b) mostra que neste modelo nem todos os spins interfaciais do

AF, ou momentos magnéticos para o caso de graos ou clusters, interagem dessa forma, existindo



48

Campo externo

@ | Spins AF

o Spins AF instaveis

e Spins AF estdveis

Figura 3.11: Spins interfaciais ndo-compensados, ou liquidos, da camada AF. Em (a) todos se comportam de
forma semelhante, ao terem H aplicado ao longo da direc@o de anisotropia. Em (b) sdo classificados mediante suas
estabilidades quando o campo € aplicado em uma direcdo diferente. Extraido de [46].

aqueles que realmente cumprem esse papel, os estaveis, e os que giram de forma irreversivel

com o campo magnético que é aplicado, os instaveis.

Em alguns outros trabalhos as classificacdes de graos interfaciais acima mencionadas apa-
recem com sub-classificacdes, apresentando um tipo de grao estdvel e dois tipos instaveis [46]
ou dois tipos de cada [42]. Contudo, ao utilizarem esse tipo de modelo, a maioria dos autores
concorda em atribuir aos graos estdveis do AF o surgimento da anisotropia unidirecional que
estd relacionada com a magnitude do H,;, e aos graos instaveis manifestagcdes como o aumento
da coercividade, o efeito de treinamento, que foi discutido na sec¢do 3.3.3, e a existéncia de

histerese rotacional, que € objeto de nosso estudo e sera discutida na secdo 3.5.

3.3.5 Ciristalinidade e tamanho de grao

A cristalinidade e o tamanho dos graos também sdo pardmetros que devem ser controlados
e caracterizados. Em se tratando de cristalinidade, ou textura cristalografica para o caso de um
material policristalino, a forma com que cresce a camada AF € crucial para o aparecimento
e acentuacdo do fendmeno de EB, uma vez que, estd diretamente ligada a forma com que os

dominios da interface estardo dispostos para interagirem com a camada F.

Na maioria das vezes, se a amostra possuir uma Unica orientac¢do preferencial, o H,;, au-
menta com a melhora da textura cristalografica [6]. Para o caso dos filmes estudados nesse
trabalho, que possuem o IrMn como material AF, vérios trabalhos relatam que a textura de cres-
cimento que propicia o surgimento de EB mais intenso € a textura (111) [47-48]. O mesmo €

relatado para o caso do FeMn, que também aparece brevemente nesse trabalho [30, 35, 49].
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Com relacdo ao tamanho de grao, esse € um ponto de dificil clareza, pois em alguns sistemas
se relata que H,;, aumenta com o tamanho de grao e para outros sistemas o relato é contrério.
Isso se deve a dificuldade de variar esse parametro de forma independente, pois ele afeta subs-
tancialmente outros parametros, tais como textura cristalina, estrutura de spin, anisotropia da

camada AF, rugosidade, etc. [6].

3.3.6 Rugosidade interfacial

Embora alguns modelos de EB considerem a interface F/AF como sendo perfeitamente
plana, como ja comentado, interfaces reais sempre apresentam um grau de rugosidade e/ou de
interdifusdo entre os materiais. Para o caso do EB, muitos trabalhos apontam que a rugosi-
dade desempenha um importante papel no fendomeno [3, 6, 25-27, 50-52]. A maioria desses
trabalhos descreve, em filmes finos texturizados, um decréscimo do H,;, com o aumento da ru-
gosidade interfacial [6, 51], embora outros se mostrem pouco sensiveis a rugosidade [6, 52] ou
apresentem o comportamento inverso [6, 27]. Esse fato, acrescido da dificuldade de avaliar esse

parametro, faz da rugosidade um interessante ponto de estudo.

A presenca da rugosidade na interface pode provocar mudancas na formacdo dos domi-
nios e ainda alterar a descompensagdo dos spins interfaciais. Um caso de f4cil compreensdo é
para interfaces ndo-compensadas, como aquela do modelo intuitivo, onde a existéncia de im-
perfei¢des reduz o niimero de momentos nao-compensados, uma vez que a rugosidade vai criar
regides com magnetizacio orientada aleatoriamente. Dessa forma, vai haver um menor nimero
de momentos do AF para prender os momentos do material F em uma determinada direcdo.
Isso explicaria uma situagdo em que o EB se manifesta de forma menos intensa com o aumento
da rugosidade. Contudo, esse raciocinio € bastante limitado, pois além de nao ser aplicavel a
superficies compensadas, uma vez que continuariam compensadas independente da rugosidade,
experimentalmente verifica-se que a influéncia da rugosidade sobre o EB € independente da es-
trutura interfacial, ou seja, aparece em estruturas ndo-compensadas, compensadas, colineares e

nio-colineares [6].

Uma técnica bastante utilizada para avaliar a rugosidade na interface, a qual utilizaremos
em parte desse trabalho, sdao as medidas de refletividade de raio-x a baixo angulo (XRR), onde
esse parametro estd relacionado com a atenuagdo das franjas de Kiessig e com a mudanca no
decaimento do espectro, podendo ser obtido através de um ajuste sob os pontos experimentais
[27, 42, 53-55].
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3.4 Modelos em EB

Como ja comentado, e fica mais claro apds todas as dificuldades mencionadas no estudo das
caracteristicas, ainda existe a busca de uma teoria geral para o EB. Uma que explique e realize
previsoes corretas de todos os efeitos relacionados ao fendmeno e para os diferentes tipos de

amostras.

Diversos modelos foram propostos e aperfeicoados desde sua descoberta e muitos deles
obtiveram bons resultados; contudo, nenhum deles foi capaz de explicar o fendmeno de maneira
totalmente eficaz. A seguir serdo apresentados alguns dos principais modelos existentes e que
tiveram grande importancia para o avanco dos estudos em EB, servindo de base para muitos dos

modelos atuais.

Meiklejohn [7, 28, 56] foi o primeiro a apresentar uma teoria para descrever o fendmeno
que descobrira em 1956. Ele propds um modelo simples, mas que foi bem sucedido qualitati-

vamente, sendo semelhante ao modelo intuitivo anteriormente discutido.

Nesse modelo foi considerado que ambas as camadas comportavam-se como monodomi-
nios, de forma que a camada F invertia sua magnetizacdo por rota¢do coerente enquanto que
a camada AF permanecia imdvel ao longo de sua direcao de anisotropia. A interface entre as
camadas era perfeitamente lisa e apresentava uma estrutura de spins ndo-compensados. Para
descrever a interacdo de troca ele considerou um novo termo de energia, o qual descreveu como

sendo [7]:

Eeb — —eb COS(]); (34)

onde ¢ € o angulo entre 0 momento magnético da camada F e a dire¢do de anisotropia da AF, a

constante para essa anisotropia foi chamada de K.

Esse modelo proporcionou a base para todas as outras teorias que viriam a seguir, con-
tudo, quantitativamente ele nao foi bem sucedido, pois previa um valor de H,;, duas ordens de

grandeza acima dos valores experimentais, para o caso de filmes finos policristalinos [3].

O segundo modelo foi proposto por Néel em 1967 [57]. Esse modelo apresentava uma es-
trutura de interface ndo-compensada para o AF, a qual estaria sujeita a mudangas irreversiveis
durante o processo de reversdo da magnetiza¢do da camada F, o que afetaria H,;, e H.. Essa foi
uma importante inovacao, pois no modelo de Meiklejohn somente leves desvios na anisotropia
do AF eram permitidos. Além disso, Néel considerou uma interface com alguns degraus, apro-

ximando de uma interface mais realista, o que faz com que exista algumas compensacoes dos
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momentos da camada AF.

Cronologicamente, o terceiro modelo foi o de Fulcomer e Charap [29], o qual € considerado
por muitos um dos mais bem sucedidos modelos de EB [3]. Eles propuseram um modelo que
considera um filme fino F coberto por inimeras pequenas particulas de material AF, as quais
interagem somente com o filme F e estdo sujeitas a flutuagdes térmicas para temperaturas acima
da Tp. As amostras utilizadas foram filmes de ”permalloy” oxidado e o modelo apresentou boa
concordancia ao prever a dependéncia de H,, e H. com a temperatura. Esse modelo considerou
um grande nimero de formas e tamanhos para essas particulas e ainda hoje € usado como base

para varios modelos granulares que sdo baseados em flutuagdes térmicas.

Em 1987, Malozemoft [58] apresentou um modelo que introduzia uma interface aleatoria-
mente rugosa e foi capaz de obter valores razodveis para o H,;,. Estas imperfei¢cdes dao origem
a campos magnéticos aleatdrios que atuam sobre os momentos magnéticos interfaciais da ca-
mada F gerando a anisotropia unidirecional. Esse modelo tem como ponto fraco o fato de ser
de dificil aplicacdo no caso de policristais, embora seja bem aplicdvel a filmes com AF mono-
cristalino. Além disso, é dependente de forma crucial da concentra¢do de defeitos na interface

e ndo explica o aparecimento de EB em interfaces compensadas.

Ainda no mesmo ano, Mauri et al. [44] propuseram a formag¢ao de uma parede de dominio
planar no interior do material AF. Neste caso o filme F € assumido como tendo uma espessura
muito fina, de forma que a parede de dominio ndo consiga se formar em seu interior e evolua
para dentro do AF. O surgimento dessa parede de dominio faz com que o valor da energia
interfacial seja menor e, desta forma, impde um limite superior a H,;, fazendo com que o valor
previsto seja mais préximo do valor medido experimentalmente. Esse modelo ndo explica, por
exemplo, o aumeno de H,, o efeito de treinamento, bem como o surgimento do EB em filmes

onde a camada AF € pouco espessa.

Em 1997, Koon [59] propds um modelo microscépico para explicar EB em interfaces com-
pensadas. Ele propds que a magnetizacdo do F tende a se orientar perpendicularmente ao eixo
facil da camada AF. Com esse tipo de acoplamento, semelhante ao spin — flop em um bulk AF,
tanto interfaces compensadas quanto ndo compensadas sao capazes de produzir valores seme-
lhantes de H,;,. O EB ocorre devido a formacdo de uma parede de dominio no AF, paralela a
interface, durante a reversao da magnetizacao do F. Koon também demonstrou que os spins do

AF exibem uma inclinagdo préximos da interface.

Shulthess e Butler [60] em 1998 combinaram os modelos de Malozemoff e Koon, e ob-
tiveram as propriedades magnéticas usando aproximagdes micromagnéticas e a equagdo de

Landau-Lifshitz-Gilbert. Eles mostraram que se a interface for perfeitamente lisa, o acopla-
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mento spin — flop nao conduz ao deslocamento do ciclo de histerese, somente um aumento
da coercividade é percebido. Contudo, ao introduzirem defeitos na interface eles obtiveram
valores de H,; da mesma ordem de grandeza dos observados experimentalmente. O ponto fraco
do modelo é a dependéncia com a concentragdo de defeitos e a idealizacdo das camadas como

monocristalinas € monodominios.

Em 1999 Stiles e McMichael [5] tentaram uma aproximacdo diferente, onde a inovagdo
foi considerar ambas as camadas F e AF policristalinas e dividir os graos interfaciais do AF
em estdveis e instdveis. O acoplamento dos grdos do F e AF ocorre via interacdo de troca e

spin — flop, mediante a formacao de uma parede de dominio parcial no AF.

Nesse modelo os graos do AF ndo interagem entre si e sdo divididos em duas classes. Os
estaveis, que mantém sua ordem antiferromagnética durante a reversao da magnetizacao da ca-
mada F e que sdo responsdveis pelo deslocamento da curva de histerese, € os instaveis, que
sofrem mudancas irreversiveis na ordem antiferromagnética durante a reversao e estdo associ-
ados a efeitos caracteristicos que sdo observados nas curvas de ressondncia ferromagnética e

histeréticos em curvas de torque.

Para explicar as duas possiveis fases dos graos AF, esse modelo postula a existéncia de um
angulo critico, que, quando excedido, gera uma instabilidade na ordem AF. Desta forma, os
graos AF tém duas op¢des, ou suportam a ordem AF ou alternam entre dois possiveis estados
de equilibrio (onde a energia livre € minima), um associado com processos reversiveis e o outro

com processos histeréticos.

Dos modelos apresentados, o de Stiles e McMichael é o mais adequado na compreensao
do aparecimento da histerese rotacional em medidas de torque. Além desses, existem outros
modelos importantes, como o de Kiwi [43], Kim e Stamps [61], Nowak et el.[62] e muitos

outros que ficaram de fora, os quais podem ser encontrados em artigos de revisao [3, 6].

3.5 A magnetometria de torque utilizada no estudo de EB

A magnetometria de torque € utilizada no estudo de EB desde a descoberta desse fendmeno
[7,28]. Uma curiosidade € que a primeira medida apresentada por Meiklejohn e Bean, referente
a nova descoberta, € uma curva de torque, a qual estd mostrada na figura 3.12, somente depois
eles apresentaram a medida de magnetizacdo que mostra o deslocamento em campo no ciclo
de histerese, figura 3.1. Também no segundo artigo que eles publicaram sobre EB [7], um ano
apos, a torquimetria teve o enfoque predominante, sendo dessa técnica as medidas mais uteis

para o estudo do fendmeno, segundo os autores.
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Figura 3.12: Primeira medida utilizada para expor o EB, curva de torque feita para amostras de Co-CoO.
Extraido de [28].

Embora hoje tenhamos o panorama inverso, ou seja, o estudo do EB ¢ feito na maioria das
vezes a partir de medidas de magnetizacdo e outras técnicas, a importancia da magnetometria
de torque € devido a facilidade e precisdo que ela apresenta na hora de avaliar e, sobretudo,
quantificar as anisotropias magnéticas do sistema e suas orientagdes relativas. A figura 3.13a
apresenta o ndmero de publicacdes encontradas na “web of Science” referentes ao EB, para os
ultimos 14 anos. Na figura 3.13b, estd indicado quantas dessas publicacdes utilizam curvas de
torque no estudo do fendmeno e em 3.13c¢, por sua vez, estdo mostrados quantas também apre-

sentam medidas de histerese rotacional, um dos focos desse trabalho. Ainda que vérios artigos

ceria.

800
70
60
50
40
30
20
10

tenham escapado da busca feita, provavelmente, a proporcionalidade dos resultados permane-
1}

S oo ocococococoo=o Do = =2 &2 2 &2 o =2 =2 2 = = = =

a) b) c)

c.c.c.c.c.ac.:.
o0 |
o1
02 |
05 |
e
=t
=]
———
=
-

S BT e W
{
o1
os
o+ [
o7
na-
o3
10
!
-

2000
2001
2002
2003
2004
2005
2006
2007

Figura 3.13:  Busca feita no “web of Science” dia 31-3-2014 as 16h. Em (a) a busca foi feita por
“exchange anisotropy” ou exchange bias. Em (b) foram usadas as expressdes anteriores combinadas com torque
measurements ou torque curve e em (c) foi acrescido o termo rotational hysteresis. Outros termos foram acresci-
dos na tentativa de melhorar a busca, tais como unidiretional anisotropy e torque curves, mas o resultado perma-
neceu 0 mesmo.

No seu primeiro artigo, Meiklejohn e Bean perceberam que o fendmeno que observavam

ndo se tratava de uma simples anisotropia uniaxial adicional na amostra. A figura 3.14 apre-
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senta o camportamento tipico de uma amostra com anisotropia uniaxial. Tendo a magnetizacao
um Unico eixo facil, € bem estabelecido que o torque € proporcional a — sin &, quando o campo
externo € menor que 0 campo coercivo, e a —sin2@, quando o campo externo € maior que o
campo de anisotropia (Hy)*, sendo o o angulo entre o campo magnético e o eixo de anisotro-
pia da amostra [63]. Em ambos os casos, na figura 3.14, a energia € minimizada quando os
momentos estdo ao longo do eixo facil. A diferenca entre as curvas A e B € que os momentos
magnéticos da amostra passam a inverter seu sentido ao longo desse eixo, quando o campo

aplicado for maior do que o de anisotropia.
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Figura 3.14: Medidas de torque para um filme fino de Co com 500 A de espessura sobre substrato de vidro. Em
A, a medida foi feita abaixo do campo coercivo e em B, a medida feita acima do campo de anisotropia da amostra.

E interessante observar que na figura 3.14 existe uma grande simetria em ambos os eixos,
enquanto que na figura 3.12 a mesma simetria ndo é apresentada. Isso levou Meiklejohn e Bean
a perceberem que o acoplamento entre as camadas F e AF faz com que, somado a anisotropia
uniaxial convencional da camada F, surja uma anisotropia que pode ser descrita como aquela
representada na figura 3.14A, que é devido aos momentos ndo terem a liberdade de inverter a
magnetizacao ao longo do eixo facil. Esse termo foi por eles chamado de anisotropia unidire-
cional, e ndo desaparece acima do campo de anisotropia. A expressdo para o torque € para a

energia do sistema F/AF, por eles descrita, ¢ dada por

JE ) )
T = —% = —K;;sin2¢ — K, sin¢; 3.5
E= /(Ka,, sin2¢ + K,y sin)d¢ = Ky, sin2¢ — Ky cos ¢ + Ky, (3.6)

em que @ é o angulo entre 0 momento magnético total da camada F e a direcao de facil magne-

*valor de campo capaz de retirar a magnetizagdo da dire¢@o facil, orientando-a na direcéo de dificil magnetiza-
¢do [8].
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tizagdo do sistema F/AF, sendo essa ao longo da direcdo de anisotropia do AF. Ainda, K, € a
constante de anisotropia associada a camada F, uma constante de anisotropia efetiva uniaxial, e

K., € a constante de anisotropia unidirecional.

Um ponto de grande importancia € a existéncia de uma histerese rotacional (HR) nas medi-
das de torque. Para uma amostra de um material F normal, duas medidas de torque feitas com
um campo acima do campo de anisotropia, que realize a verredura de 0° a 360° no plano da
amostra, s3o exatamente iguais, independente do sentido de rotagdo. Contudo, em um sistema
que apresente EB, isso ndo acontece, sendo essa mais uma importante forma de manifestacdo
do fenomeno [7]. A HR € uma histerese que surge nas curvas de torque para medidas feitas
no sentido hordrio e anti-horario. A figura 3.15a mostra a HR estudada por Meiklejohn e Bean
em seu trabalho. Além disso, em 3.15b da figura estdo a curva de torque "real" (curva 3) forma
como chamaram a curva calculada pela média das curvas de torque em ambos os sentidos de

rotacdo, e a curva dada pela diferenca das curvas 1 e 2, curva 4, a qual representa a HR.
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Figura 3.15: a Curvas de torque medidas em amostras de Co-CoO. A medida de torque feita com o campo
girando no sentido anti-hordrio € dada pela curva 1, enquanto que a curva 2 representa o campo girando no sentido
horario. Em b as curvas 3 e 4 representam a média e a diferenca entre as curvas 1 e 2, respectivamente. Extraido
de [7].

O fato da HR persistir mesmo acima do campo de anisotropia da amostra levou-os a es-
tudarem a variacdo desses parametros com o campo magnético externo (H). A figura 3.16a
apresenta a evolucao da HR com o campo externo, onde percebe-se que o valor da HR tende
para um valor finito mesmo com o campo tendendo ao infinito. A HR foi atribuida pelos autores
como decorrente de mudangas descontinuas na magnetizacdo do material F, para valores de H
abaixo do campo de anisotropia, e como consequéncia da reorientacdo descontinua que ocorre

no material AF, para o caso de valores muitos altos de H.

A figura 3.16b mostra como evoluem com o campo as constantes de anisotropia, K, € Ky,,.

Esses valores foram obtidos utilizando a expressdo 3.5 para ajustar a curva de torque "real".
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Esse tipo de ajuste permite quantificar, além dos momentos magnéticos da camada F que giram
com o campo e que estdo relacionados a K, 0s momentos interfaciais acoplados via interagao
de troca, parametro relacionado com K. Nessa figura, ambos os termos crescem a medida
que o campo aumenta. Esse comportamento pode ser compreendido através da andlise proposta
pelos autores. O aumento de K, é devido o nimero de momentos da camada F que giram
juntamente com o campo e contribuem para o termo uniaxial crescer na medida em que o valor
de H aumenta; além disso, o aumento de K, ocorre devido ao aumento do préprio campo
externo, embora seja constante o nimero de momentos que permanecam alinhados na direcao

de anisotropia do AF.
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Figura 3.16: a) Variagio da HR, calculada pela drea entre as curvas de torque, com o inverso do campo externo.
b) Variacdo das constantes de anisotropia K, e K,,, com o inverso do campo externo. Extraido de [7].

Anos depois, o estudo feito para varios outros tipos de sistemas que apresentavam EB [64-
68]mostrou que a variacdo desses parametros com o campo magnético externo também é de
dificil generalizacdo. A figura 3.17 apresenta a evolugdo da constante K,,;, com o campo externo
para diferentes amostras. Essa figura mostra que a variagdo da constante unidirecional estad
intimamente vinculada com o sistema utilizado, da mesma forma que todas as varidveis relaci-
onadas a interface do sistema F/AF. Dessa forma, outras consideracdes passam a ser acrescidas
na descricao anterior tais como, o decréscimo no valor de K, visto em 3.17a, que foi justifi-
cado por Greiner et al. como devido a possiveis reorientagdes na direcdo facil do AF [65], fato
que também foi confirmado por Fujiwara et al. [46], ou ainda, a constatagdo da existéncia do
termo unidirecional mesmo abaixo da espessura critica do AF feita por Tsunoda et al. [67] e

que estd mostrada no item b da mesma figura.

A HR aparece em diferentes sistemas que apresentam EB, seguindo as caracteristicas de
cada sistema. Essa diferenca pode ser vista na figura 3.18. Na fig. 3.18a percebe-se o apare-

cimento da HR em um sistema que apresenta a predominancia do termo unidirecional sobre a



57

IH‘q —
=y
E 5 fes) g o1 R
S Torque Maximo £y
— o W
g 4 o2
v} )
Y ol g
o = 3
£ 3 =
B zE
o 2 Kun 2
3 o g
=2 -]
[ =
6 1 &
£ £d
S &
Yo
o T T T T T T T o
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000
H (Oe) H (Oe)
a) b)

Figura 3.17: Evolugio das constantes de anisotropia associadas a sistemas com EB. Em a) o sistema é Fe-FeS
[65] e em D) o sistema é NiFe-Mnlr [67].

uniaxial, a qual € semelhante as curvas apresentadas anteriormente. Contudo, nos itens b e ¢ da
fig.3.18 existe a predominancia de outras formas de anisotropia, uniaxial na primeira e biaxial
na segunda, essa ultima € devido a forte contribuicdo da anisotropia magnetocristalina cubica.
Além disso, as fig.3.18 d, e e f apresentam, além das curvas de torque, a diferenga entre as me-
didas para ambos os sentidos de rotacdo e mostram que em alguns casos a HR pode mostrar-se

de forma isotrdpica, como em 3.18e, ou apresentar uma certa anisotropia, como nos itens d e f
da fig. 3.18.

Por outro lado, o comportamento das perdas por HR, que é a perda de energia devido
aos fendmenos histeréticos e que € definida como a metade da drea envolvida pelas curvas
de torque [67, 71-72], mantém um comportamento padrao em funcdo de H para as diferentes
amostras, sendo mencionada por alguns autores como uma caracteristica mais geral para o EB
do que o desvio da curva de magnetizacdo [56]. Essa varidvel, como mostra a figura 3.19,
tende a se tornar um pardmetro constante para altos valores de campo, acima do campo de
anisotropia 2K /M,. Além disso, os mecanismos microscGpicos responséveis pelo surgimento
dessa histerese seguem sendo atribuidos a movimentagdes irreversiveis, ou descontinuas, que
ocorrem na camada AF [3, 5, 38], o que muda entre os modelos é que forma como ¢ tratada a

configuracio interfacial entre as camada.
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Figura 3.18: Medidas de torque e HR em diferentes sistemas que apresentam EB. Os sistemas apresentados nas
figuras de a — f sao IrMn/NiFe [38], CoFe/Mnlr [69], GaAs/Fe/Ag/Fe/MnPd/Pd [70], NiFe/IrMn [68], NiFe/FeMn
[68] e NiFe/NiMn [68], respectivamente.
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Figura 3.19: Perdas por HR (tW,) medidas em uma bicamada de NiFe/Mnlr em fungio do campo aplicado. A
figura principal apresenta os resultados experimentais enquanto a figura no detalhe superior apresenta os resultados
calculados segundo o modelo proposto por Meiklejohn. Extraido de [67].



4 Técnicas e procedimentos
experimentais

Para a realizacdo de nosso estudo foram confeccionadas diferentes amostras na forma de
filmes finos, as quais apresentam o fendmeno de EB, e sobre elas realizadas medidas de carac-
terizagdo estrutural e magnética. A confec¢do da maioria das amostras e toda a caracterizagao,
tanto magnética quanto estrutural, foi feita no Laboratério de Magnetismo e Materiais Mag-
néticos (LMMM) da Universidade Federal de Santa Maria (UFSM). Também foi utilizado um
modelo simples para descrever o comportamento magnético das amostras. Através desse mo-
delo foi possivel realizar simulacdes computacionais e obtermos importantes parametros que

descrevem as amostras.

Esse capitulo estd dividido em trés partes: a primeira trata das técnicas experimentais utili-
zadas para a produgdo e caracterizacio das amostras, dando enfase a técnica de magnetometria
de torque, em virtude de ser a principal técnica de medida utilizada no trabalho, a segunda parte
serd dedicada ao modelo utilizado para descrever o comportamento magnético das amostras e,

por ultimo, serdo apresentadas as amostras que foram utilizadas nesse trabalho.

4.1 Producao e Caracterizacao

4.1.1 Sistema de deposicao das amostras

As amostras utilizadas nesse trabalho foram confeccionadas pela técnica de Magnetron
Sputtering. A deposi¢do por Sputtering, ou desbaste i6nico, € uma das técnicas mais utilizadas
para a producdo de filmes finos devido, entre outras razdes, a excelente reprodutibilidade das
amostras produzidas, boa aderéncia ao substrato e a facilidade no controle da espessura. Para

uma descri¢do detalhada da técnica, sugere-se a referéncia [73].

Esse processo consiste, basicamente, em acelerar por meio de uma diferenca de potencial

um determinado ion (Ar), fazendo com que ele colida sobre o material que se deseja depositar,
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chamado de alvo. O choque fard com que ocorra o espalhamento dos dtomos (ou aglomerados
de dtomos) do alvo em todas as dire¢des, sendo que uma parte acabard atingindo o substrato,
formando o filme. Através do conhecimento da taxa de deposicdo, que é pré-determinada, e
do tempo de exposi¢ao do substrato tem-se o controle da espessura do filme que estd sendo

depositado.

O fato do material ser espalhado em todas as dire¢des torna o processo, muitas vezes, des-
favoravel economicamente, em virtude da baixa taxa de deposi¢do. Uma maneira de minimizar
essas perdas e tornar a taxa de deposi¢do mais estdvel € utilizar um campo magnético externo
para controlar a trajetéria das particulas ejetadas. Ao incorporar o campo magnético o sistema
passa a ser denominado Magnetron Sputtering, que € o sistema de deposicao de filmes existente

no LMMM e utilizado para confeccionar a maioria das amostras.

Na figura 4.1 estd ilustrado este sistema que € composto, basicamente, por:

Motor de passo
(40000 passos/volta)

Camara

Baratron

Porta-substratos

Substrato

Shutter

Alvo

Canhao

Fonte RF Fonte DC

Motor de passo
(10000 passos/voita)

Figura 4.1: Representagdo esquemitica do sistema de deposicdo de filmes do LMMM. A representagdo ndo estd
em escala.

a) Uma camara Balzers BAK600 evacuada por duas bombas, uma rotativa e outra difusora,

capazes de baixarem a pressdo no interior da cAmera para até 2.10~'mbar*;

*1 Pa= 10"bar = 75006.10 3 Torr.
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b) Um sistema de aquecimento e refrigeracao para controle das temperaturas da camara e

da bomba difusora;

c) Porta-substratos e shutter, que consiste em um disco com um orificio que permite iniciar
e interromper a deposi¢do com maior precisdo, sendo ambos acionados por dois motores de

passos microcontrolados;

d) Quatro canhdes de sputtering AJA, dois alimentados por fontes de corrente AC RF5S
RFPP (AC) e dois por fontes DC Advanced Energy MDX500 (DC). Na figura estdao repre-
sentadas somente uma fonte de cada tipo. Essa configuragdo permite que sejam depositados
até quatro materiais diferentes sem que a cdmara seja aberta. Permite também depositar tanto

materiais condutores quanto isolantes, magnéticos e ndo magnéticos.

e) Um mandmetro capacitivo de alta resolu¢do Baratron MKS, para a faixa de 0 a 100

mTorr, para a verificacdo da pressdao de Ar durante o processo.

f) Dois controladores de fluxo de gés 1179A MKS, Ar e O;, para a faixa de 0 a 120 scem’

comandados por microcomputadores. Esses itens ndo aparecem ilustrados na figura 4.1.

Para induzir a dire¢do de anisotropia nas amostras, foi utilizado o sistema de aplica¢do
de campo magnético durante a deposi¢ao dos filmes, mostrado na figura 4.2. Esse sistema &
fixado no porta-substrato e utiliza imas permanentes de Nd; Fe4 B, esses imas ficam envolto
por uma estrutura em forma de "U", como pode ser visto na letra b da figura, constituida por
ferro-doce, a fim de fechar o fluxo magnético. Na posicdo do substrato, o campo magnético
medido € de aproximadamente 1 kOe, paralelo ao plano do substrato e perpendicular a dire¢ao

do movimento que o substrato realiza sobre o canhao.

/} imas permanentes

H Substrato

|«— Calha de ferro-doce

Base de aluminio

a) b)

Figura 4.2: Em a) sistema de indugdo de anisotropia em filmes ferromagnéticos; em b) representagdo esquema-
tica, vista lateral, do sistema de inducdo de anisotropia.

Standard Cubic Centimeters per Minute.
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4.1.2 Caracterizacao estrutural das amostras

Difracao de raios-X

A descoberta do raio-X ocorreu em 1894 pelo fisico alemdao Wilhelm Conrad Rontgen e
hoje é uma importante ferramenta utilizada para a caracterizagdo estrutural da matéria. Os
raios-X sdo criados pela desaceleracao de elétrons, que no caso da maioria dos tubos geradores,
sdo liberados termionicamente e acelerados por uma grande diferenca de potencial. Quando
esses se chocam com um alvo sélido podem arrancar elétrons desse alvo e fazer com que haja o
decaimento de um outro elétron, de uma camada superior, para essa vacancia. Nesse processo
também sao emitidos fétons, chamados de raios-X caracteristicos, com a energia correspon-
dendo a diferenca de energia entre as camadas onde houve o decaimento [74]. Para o caso do
equipamento usado no LMMM, onde o alvo € de Cu, o raio-X caracteristico correspondente da
transi¢do de um elétrons da camada L para a K, esse € conhecido como K, e tem comprimento
de onda de 1,54056 A. E esse o comprimento de onda utilizado nas medidas de difracdo de

raios-X.

O fenomeno da difracdo por um cristal é o resultado de um processo em que os raios-X
sdo espalhados pelos elétrons dos dtomos. Observa-se um maximo de interferéncia quando os

feixes espalhados obedecem as condicdes apresentadas na lei de Bragg, expressa por:

2dsen0® = mA; 4.1)

em que d € a distancia entre os planos de dtomos, 0 é o dngulo de incidéncia do feixe de raio-X
com o plano da amostra, m é um inteiro que representa a ordem da difragio e A é o comprimento

de onda do feixe de raio-X incidente.

A intensidade do feixe espalhado por um dtomo é dependente do nimero de elétrons no
atomo, mas devido aos elétrons estarem distribuidos em todo o volume do atomo ao invés de

concentrados em um unico ponto, nem todos os elétrons espalham raios-X em fase.

A parte mais importante na andlise de um padrdo de difragcdo € relacionar as posi¢des dos
atomos com a intensidade difratada. Esta relacdo é feita através do conhecimento do fator de
estrutura, o qual pode ser definido como a razdo entre a amplitude espalhada pelos dtomos na

célula unitdria e a amplitude espalhada por um tnico elétron.

Quando ¢ feita uma medida de difracdo de raios-X, para um determinado angulo 6, é me-
dida uma intensidade proporcional ao fator de estrutura, que por sua vez, é dependente do

espacamento entre os planos, do tipo de atomo e do arranjo destes quando formam a célula
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basica do cristal. Assim, a medida € capaz de nos fornecer informacdes sobre a estrutura da

amostra.

As medidas de difracdo de raios-X, em nosso trabalho, sdo focadas em quatro aspectos:
cristalinidade do sistema, tamanho de grdo, espessura das camadas e rugosidade interfacial.
Para isso, foram utilizadas duas formas de medidas, para altos e baixos angulos de incidéncia
do feixe de raio-X. As medidas de difracdo de raios-X em altos dngulos (XRD) visam deter-
minar os tamanhos de graos e a caracterizacao cristalina das amostras, enquanto as medidas de
refletividade de raios-X a baixos angulos (XRR) buscam caracterizar as espessuras das cama-
das e a rugosidade interfacial, combinado com simula¢des computacionais. Todas as medidas
foram realizadas utilizando o difratdmetro Bruker D8 Advance, mostrado na figura 4.3. Ele é
formado, basicamente, por um tubo de raios-X com alvo de Cu, um gonidémetro para medida do

angulo dos raios-X incidente e difratados e um detector para medida da intensidade dos raios-X.

Tubo de raios-x

- slit de detegdo

Slit

Slit de de espalhamento

divergéncla

Configuragdo
e -26

L
]
3
>
(=]
<

b)

Figura 4.3: a) Bruker D8 Advance. b) Representagdo esquemdtica e foto do tubo gerador de raio-X, porta
amostras e o detector.

As medidas de XRD e XRR das amostras aqui estudadas encontram-se no proximo capitulo.

Para uma descricdo mais detalhada sobre a técnica utilizada, recomenda-se a referéncia [74].
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4.1.3 Caracterizacao magnética

VSM

Um dos instrumentos utilizados para a caracterizagdo magnética das amostras foi o mag-
netdmetro de amostra vibrante (VSM). Esse equipamento mede a curva da histerese magnética
do material e foi desenvolvido por S. Foner em 1959 [75]. Seu funcionamento € baseado na lei
de Faraday-Lenz, ou seja, na detec¢do de uma forca eletromotriz induzida em uma bobina sen-
sora pelo fluxo magnético varidvel devido a movimentacao da amostra num campo magnético

e diante da bobina sensora.

A figura 4.4a apresenta a estrutura basica de um VSM, como o que foi utilizado nesse
trabalho. A amostra € fixada em uma das extremidades de uma haste ligada a um atuador ele-
tromecanico, semelhante a um auto-falante, que faz com que a haste oscile verticalmente de
forma harmdnica. A amostra vibra perpendicularmente a um campo magnético constante e
homogéneo, nas proximidades de um conjunto de bobinas sensoras, dispostas segundo a con-
figuracdo de Mallinson [76]. O momento magnético da amostra produz um fluxo magnético
varidvel e induz nas bobinas sensoras uma forca eletromotriz. Dessa forma, a magnetizacdo

serd proporcional a tensdo induzida nas bobinas sensoras.

A sensibilidade desse tipo de aparelho é em torno de 10 emu* ou 10734Am?[77]. Uma das
vantagens desse sistema € que o sinal captado € insensivel a campos estaticos, permitindo que
se aplique altos valores de campos externos. Entretanto, como desvantagem, tem-se a sensibi-
lidade limitada por ruidos mecénicos, principalmente por aquele que pode ser transmitido da
haste vibratdria para as bobinas sensoras. O VSM que foi utilizado nesse trabalho encontra-se

disponivel no LMMM e pode ser visto em detalhe na figura 4.4b.

AGFM

Outro instrumento utilizado para a caracterizagdo magnética foi o Magnetometro de Gra-
diente de Campo Alternado (AGFM). A primeira versdo desse equipamento foi idealizada por
Flanders em 1988 [78]. Nesse equipamento uma amostra magnetizada é colocada em uma re-
gido onde ha um gradiente de campo magnético alternado, ficando assim sujeita a acdo de uma
forca na dire¢do do campo dada por Fy(t) = M.VB,(t), onde M é a magnetiza¢do da amostra e

VB, o gradiente de indu¢do magnética.

Como pode ser visto na figura 4.5a, a amostra € colocada, por meio de uma haste flexivel

*Eletromagnetic Unity, lemu = 1073Am?
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Figura 4.4: a) Estrutura bdsica de um VSM. b) VSM existente no LMMM, em destaque a parte de captagdo do
sinal proporcional a magnetizacao.

e ndo magnética, entre os pélos de um eletroima, responsavel pela geracdo do campo estatico
(Hp). Paralelo a esse campo existe um gradiente de campo magnético que é gerado por um
outro conjunto de bobinas alimentadas por uma funcao senoidal. Desta forma, as bobinas geram
um gradiente de campo magnético alternado (Hyc) sobre a amostra, que passa a oscilar sob a
influéncia da forca F,, descrita anteriormente. A amplitude dessa oscilagdo é proporcional ao
gradiente do campo ac e também ao momento magnético da amostra. O sinal € detectado através
de um sensor piezoelétrico colocado na outra extremidade da haste. Um material piezoelétrico
tem a propriedade de transformar uma deformac@o mecanica em um sinal elétrico proporcional.
A medida da tensdo do piezoelétrico - proporcional ao momento magnético da amostra - € feita
com o auxilio de um amplificador tipo lock-in. A frequéncia usada para a realizacio desse tipo
de medida é préxima a de ressondncia mecénica da haste, visto que, assim tem-se uma maior
amplitude do seu movimento resultando em um sinal de maior intensidade. A sensibilidade de
uma versio comercial desse tipo de equipamento é em torno de 10~%emu ou 10~2Am?>[8]. Nesse
trabalho foi utilizado o AGFM que estd mostrado na figura 4.5b, o qual encontra-se disponivel

no LMMM.

Magnetoresisténcia Anisotrépica

O efeito chamado Magnetoresisténcia Anisotropica (AMR) consiste na variacdo da resis-
téncia elétrica em funcdo da direcdo da magnetiza¢do em relacdo a direcao da corrente elétrica
[16]. A origem fisica desse efeito em materiais ferromagnéticos, como Ni, Co e Fe, estd no

acoplamento spin-orbita nos orbitais 3d devido ao campo aplicado. Sem o acoplamento spin-
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Figura 4.5: a) Estrutura bésica de um AGFM, extraido de [77]. b) AGFM existente no LMMM, em destaque a
regido do porta amostras e o piezoelétrico.

Orbita, isto é, com L. S = 0, o espalhamento s — d dos elétrons majoritarios nao pode acontecer.
Para uma interacdo spin-6orbita ndo-nula pode haver a ocorréncia de espalhamento com inversao
de spin (spin-flip), ou seja, elétrons s majoritarios podem ser espalhados por estados d minori-
tarios, resultando em um aumento na resisténcia elétrica [10]. Além disso, 0 momento de um
elétron espalhado precisa ser conservado o que, juntamente com o formato dos orbitais d, faz
com que a secao de espalhamento seja diferente para uma orientacdo paralela ou perpendicular
entre as dire¢cdes da magnetizacao e da corrente elétrica, como estd mostrado na letra a da figura
4.6 [10].

& o R,(H)
1 1
2 @
i " gl <
_> I
g e_, | gy < R
""""""" M =M,
aralela perpendicular >
P 0 Hy Ho
a) b)

Figura 4.6: a) Origem do efeito de magnetoresisténcia anisotrépica. b) Resisténcia em fung¢io do campo externo
para uma orienta¢do paralela R e outra perpendicular R entre a corrente elétrica e o campo externo. Ambas as
figuras foram extraidas da ref. [10]

A magnitude do valor da AMR depende do angulo entre a corrente elétrica /(6;) e a magne-
tizacdo M(6y). Os angulos 6; e 6y sdo medidos em relacdo a uma dada dire¢do de referéncia

no material F. Ainda, quando o material estd no seu estado saturado, o angulo 6y, é geralmente
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igual ao angulo de aplicacdo do campo externo ¢, mas dependendo da circunstancia pode ser

influenciado por outros fatores [10].

Como mostrado na figura 4.6a, a resisténcia de uma amostra F € maxima quando a corrente
elétrica ¢ paralela a dire¢do de magnetiza¢do (R|) e minima quando corrente e magnetiza¢ao
sdo perpendiculares (R ). A figura 4.6b apresenta o comportamento da AMR com o campo
externo para ambos os casos. Por essa figura € possivel perceber que ndo existe diferenca entre
as curvas R e R para um campo externo nulo e que ap6s o campo ser maior do que o campo

de saturacdo da amostra (Hy) a diferenga entre as curvas permanece constante.

A dependéncia angular da resisténcia devido a AMR pode ser expressa por [10]:

R(8) = Ryin + ARayg-cos™(Oy — 0y), (4.2)

em que, segundo o que foi discutido anteriormente:
ARamr =R — R, (4.3)

Ruin =R (4.4)

Dessa forma, podemos reescrever a expressao 4.2 como:

R(0) =R, + (R —R.).cos*(6y — ) (4.5)

As medidas de AMR podem ser feitas de duas maneiras: fixando um campo externo e me-
dindo a resisténcia em funcdo do angulo entre campo externo e corrente ou fixando um angulo
entre campo e corrente € medindo resisténcia em fungdo da magnitude do campo externo. Con-
tudo, nesse trabalho utilizamos somente a primeira forma de medida. Essas medidas foram
realizadas utilizando o aparato mostrado na figura 4.7. O porta-amostras € montado de forma
que o filme fino seja posicionado no centro de um par de bobinas de Helmholtz que giram, em
torno da amostra, fixas a uma base circular de acrilico. A rotacdo do disco € feita por um motor
de passo controlado por um computador e a leitura da sua posi¢ao angular é feita contando os

passos dados pelo motor.

Para controlar a medida € utilizado um so ftware desenvolvido em plataforma HP-VEE. A
medida de AMR propriamente dita foi feita através de uma configuracdo em ponte de Wheats-

tone onde a amostra faz o papel de um dos bragos da ponte. Um amplificador /ock — in mede
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o desbalanco da ponte provocada pela variagdo da resisténcia da amostra. Como nessa confi-
guracdo € medida também a resisténcia dos cabos de conexdo e os contatos com a amostra, a

resisténcia da amostra foi determinada numa configuracao de quatro pontas.

Bobinas de Helmholtz

,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, Porta-amostra

Disco de
Acrilico

............ Potenciémetro

Motor de
Passos

Figura 4.7: Representagio do aparato utilizado para medir as curvas de AMR.

Ressoniancia Ferromagnética

A ressonancia ferromagnética (FMR) foi descoberta em 1946 [79] e tornou-se uma das téc-
nicas mais antigas utilizadas para o estudo da dinamica da magnetizacao; contudo, seu correto
entendimento s6 foi possivel dois anos mais tarde quando Kittel considerou a importancia dos

campos desmagnetizantes na determinacio da condic¢do de ressonéncia [80].

Entende-se por FMR a absor¢do de radiacao eletromagnética por um material F, quando na
presenca de um campo magnético em torno do qual o momento magnético da amostra preces-
siona [80-81].A absor¢do é a maior possivel quando a frequéncia da radiagdo eletromagnética
(w) coincide com a frequéncia natural de precessdo do momento magnético (@), situacdo em
que ocorre a ressonancia do sistema fazendo com que a méxima amplitude da precessao seja

alcancada, ou ainda, a maior absor¢ao da radiacdo aplicada.

A técnica de FMR consiste basicamente em submeter a amostra a um campo magnético es-
tatico e uniforme (H), intenso o suficiente para saturar a amostra, e aplicar um campo alternado
(em geral na faixa de micro-ondas) perpendicular ao campo estdtico. Essa radiagdo ird pertur-
bar os spins e desvid-los da posicdo de equilibrio, dessa forma, a magnetizacao ird precessar

em torno da direcdo do campo estatico que € aplicado, como estd mostrado na fig.4.8.
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Figura 4.8: Representacio da precessdo da magnetizagio para um material F na presenga de um campo externo
Hy e de um campo oscilante (7). A magnetiza¢do precessiona em torno de Hy com uma frequéncia @. Figura
extraida de [81].

A decrigdo da precessdo da magnetizagdo em torno do campo estdtico foi feita por Landau-

Lifshitz, e estd mostrada a seguir [81]:

dM Lo
- —YUo[M X H,| (4.6)

na equagdo, H,r € o campo efetivo no interior da amostra, ¥ € o fator giromagnético € o € a
permeabilidade magnética no vacuo. A partir dessa equagao é possivel encontrar a frequéncia

de ressonancia diretamente da energia total do sistema (E).

Considerando o sistema em coordenadas esféricas, a expressao que relaciona a freqiiéncia
de ressonincia do modo uniforme com a energia total do sistema e seus minimos foi proposta

por Smit e Beljers, e estd apresentada a seguir

(4.7)

2 JEJE  OE?
w02 Y ( )

T M25en20 \ 90 99  909¢ 0—60.0—0

0, ¢, 6y e ¢y sdo os angulos polares, azimutal da magnetizacao, e as suas posicoes de equilibrio,

respectivamente. Ainda, é importante notar que a expressao de Smit e Beljers foi obtida da

equacao de Landau-Lifshitz sem considerar nunhum amortecimento.

Nesse trabalho, para realizar as medidas de FMR e a relacao de dispersao (@ x H) utili-
zamos o aparato mostrado na figura 4.9, o qual € composto por um analisador de rede vetorial
Rohde e Schwarz ZVB14, que mede os parametros de espelhamento da linha de transmissao
entre 10 MHz e 14 GHz, um par de bobinas de Helmoltz alimentadas por uma fonte de cor-
rente KEPCO, capaz de produzir um campo magnético de -220 a 220 Oe e um computador

que, utilizando um programa desenvolvido em plataforma HP-VEE, controla o sistema através
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de interfaces GPIB. A determinacdo da frequéncia de ressondncia € feita através da modifica-
cdo do coeficiente de reflexdo da linha de transmissdo, tipo "microstrip", quando a amostra é
colocada em seu interior. Na ressonancia ferromagnética ocorre um maximo de absorcao da
radiacdo da linha, diminuindo dessa forma o coeficiente de reflexdo. A relagdo de dispersao é
determinada medindo, para cada campo aplicado, o minimo no coeficiente de reflexdo da linha.
A linha de transmissdo construida se mostrou adequada para medidas até 6 GHz e pode ser vista

no destaque da figura 4.9.

Bobinas de Helmoltz

Analizador de rede
Rohde & Schwarz ZVB14

5 . £ / curto circuito
T a_~ g
. P
substrato -
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Figura 4.9: Representagdo do aparato utilizado para realizar as medidas da relagdo de dispersio de FMR. Em
destaque estd a ilustragdo da "microstrop", adaptada de [82]. Em nosso caso as medidas de [, w e h sdo 11.35, 3.9
e 1.7mm, respectivamente.

4.1.4 Magnetometria de torque

A magnetometria de torque € uma técnica poderosa usada na andlise das propriedades ani-
sotropicas de materiais magnéticos. Weiss [83], Webster [84] e vérios outros autores [85-88],
construiram torquimetros para analisarem as anisotropias magnéticas em amostras de materiais
volumosos (bulk). Os equipamentos construidos até os primeiros anos da década de 1930 eram
rudimentares, sendo as medidas lentas e feitas ponto-a-ponto, de forma manual. Pos-
teriormente Ingerson [89], Miller [90], Byrnes [91], Penoyer [92] e Aldenkamp [93] tornaram
esses equipamentos mais praticos. Montaram equipamentos capazes de obter curvas de torque

vs angulo em questao de alguns minutos.

Anos mais tarde, Boyd [94], Humphrey [95] e vérios outros autores [96-102] passaram
a utilizar essa técnica em filmes finos magnéticos. Para isso, foi necessdrio aperfeicoar os
equipamentos para que a sua sensibilidade fosse significativamente aumentada, haja visto o

pequeno momento magnético presentes nesse tipo de amostra. Hoje, essa técnica € bastante
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usada no estudos de anisotropias magnéticas em filmes finos, tanto no plano do filme quanto
fora dele [103-104]. Em vista disso, a torquimetria € uma importante ferramenta no estudo do
fendmeno de EB [61, 69, 105-106], ndo somente pelo forte potencial no estudo de anisotropias,
mas também por possibilitar o estudo da HR [67-68], que é uma importante e caracteristica

manifestacdo do fendmeno de do EB.

A técnica consiste, basicamente, em aplicar um campo magnético constante em uma amos-
tra, que fica assim sujeita a acdo de um torque proporcional ao campo e ao vetor magnetizagao.
O torque fard com que a amostra se reposicione. Em seguida ela é novamente colocada em sua

posicao inicial através de um torque restaurador conhecido.

Potencialidades

A técnica de magnetometria de torque permite que sejam determinadas as principais quan-
tidades e parametros buscados ao se realizar uma investigacdo das propriedades magnéticas de
um dado material: a anisotropia magnética, a magnetizac¢do de saturacio, a magnetiza¢ao rema-
nescente, 0 campo coercivo e o campo de anisotropia. Para a determinagdo de tais pardmetros
duas sdo as formas de medidas a serem feitas, curvas de torque vs angulo de aplicacdo do campo

externo (T vs &) e torque vs campo magnético externo (T vs H).

Nesse trabalho a técnica serd utilizada para averiguar as propriedades anisotrépicas no
plano das amostras. Assim, somente para a obtencdo desses parametros serd feita uma des-
cricdo detalhada da forma de medida e de anélise dos dados, a qual € referente a curva 7 vs o.
Para uma descri¢ao detalhada de como essa técnica permite a obtencao dos demais pardmetros

recomenda-se as referéncias [63, 95].

Curvas 7T vs

Esse tipo de medida permite que se descubra com facilidade a direcao de facil magnetizacao

da amostra e que se determine os valores das constantes de anisotropia.

Quando se aplica um campo magnético em uma amostra, como um filme fino F por exem-
plo, e estando esse campo no mesmo plano da amostra mas em uma direcdo que ndo € a de
facil magnetizacdo, dependendo do valor do campo aplicado pode-se deslocar a magnetizagao
para uma posicdo intermedidria a ambas dire¢des, como ilustrado na figura 4.10. Isso ocorre
porque o campo magnético externo tenta fazer com que a magnetizagao se alinhe junto a ele, ao
mesmo tempo que o campo de anisotropia (campo associado ao eixo facil da amostra [8, 12])

tenta manter a magnetizagdo junto ao eixo fécil.
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Figura 4.10: O eixo C indica a diregdo de f4cil magnetizagdo, H o campo aplicado e M a magnetizagdo, que é o
momento total por unidade de volume da amostra. ¢ e ¢, por sua vez, sdo os angulos entre as direcdes indicadas.

Fazendo uma andlise da energia envolvida, tem-se tal situacio como uma consequéncia
do balanco entre a energia Zeeman, associada a interacdo entre 0 momento magnético total da
amostra com o campo externo, € a energia de anisotropia, associada a influéncia da anisotropia

efetiva da amostra sobre a magnetizacgao.

As energias relevantes, para a situagdo de um filme F, sdo aquelas contidas na expressao
para a energia livre magnética (equacdo 2.13) e a energia Zeeman é dada pela equacdo 2.12.
Para o caso onde o angulo entre 0 momento magnético total da amostra e o0 campo magnético é

de (@ — ¢), como na figura 4.10, tem-se

EZeeman = —i.B = —mBcos(ot — ¢). (4.8)

A energia de anisotropia efetiva, como visto no capitulo 2, é a energia responsavel pela dis-
posicdo da magnetizacdo em dados eixos preferenciais. A forma de expressa-la pode apresentar
variagdes dependendo das caracteristicas da amostra em questdo, para o caso de uma amostra
com simetria uniaxial sujeita a um campo externo capaz de inverter a magnetizacao ao longo

do eixo fécil, a energia de anisotropia efetiva tem a seguinte forma [8, 12-14]:

Eop= / e dv =K + K sin 9, (4.9)

onde e,ff ¢ a densidade de energia de anisotropia efetiva uniaxial, descrita em termos das cons-

tantes de anisotropia efetivas da amostra Kle /. Note que a expressio acima apresenta somente

dois termos para a anisotropia efetiva, pois, embora possa ser expressa por uma série como
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mostrado na expressao 2.2, normalmente os dois primeiros termos sdo suficientes para um bom

ajuste e descricao da anisotropia uniaxial. Voltando as equacgdes 4.8 € 4.9 em 2.13, tem-se [10]

Etorat = —mBcos(a — ¢) + Ki/ + K/ sin? ¢, (4.10)
onde ¢ e & sdo os angulos indicados na figura 4.10.

Cada parcela de energia da equagdo 4.10 € responsdvel pela existéncia de um torque sobre
o momento magnético total da amostra. Assim, tem-se um torque que estd associado ao termo
Zeeman (Tz) e outro que estd associado ao termo de anisotropia (74) [14]. Uma vez que a
energia do sistema depende de um angulo, a derivada da energia com relacdo a esse angulo é
exatamente o torque [8]. O torque resultante sobre esse momento fard com que sua dire¢do varie
até atingir uma posi¢ao de equilibrio, como ilustrado na figura 4.10. No caso da figura 4.10,
variagoes de dire¢do no sentido hordrio resultam em um torque positivo e no sentido anti-horario

em negativo [8].

. . . L . L JE,
Assim, podemos calcular o torque realizado pelo eixo facil sobre a magnetizagao por — ¢f .
Pela terceira lei de Newton sabe-se que o torque que atua sobre o eixo facil da amostra, o torque
L. . . . JE, .

ao qual a amostra estd sujeita e que medimos experimentalmente, € dado por —— ¢f . Realizando

essa operacdo e usando identidades trigonométricas, chega-se a:
OE,s )
Tnedido = =50 = —K{! sin(2¢). (4.11)

onde ¢ é o angulo de equilibrio da magnetizacdo. Aqui cabe frizar que a constante que aparece

na expressao acima €é a mesma K,,, que aparece em 3.5.

Para conseguirmos efetuar uma medida de 7 vs & devemos avaliar o que acontece com @
para cada diferente valor de campo externo. Podemos encontrar o valor de ¢, para um dado valor
de campo externo, através da andlise do torque resultante sobre a magnetizacdo para a situacao
de equilibrio. A expressdo que representa o torque exercido sobre a magnetizacao € dada por
ag#(;’“l. Para fazermos esse calculo basta usarmos a equacdo 4.10, onde ¢ € constante a cada
situacdo. Aqui € importante relembrar, que para a situacdo de equilibrio, o torque resultante

sobre a magnetizacdo € nulo [8]. Dessa forma;

 OErua  9[-mBcos(a— @)+ (K§' +K{’ sin? ]
- d9 ¢

=0, (4.12)

da qual chega-se que:
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mBsin(a — ¢) = K sin(29). (4.13)

Assim, para cada valor de o pode-se encontrar o respectivo angulo de equilibrio correspon-
dente, ¢, e entdo encontrar o valor de 7,,.4i4,, dado pela expressdo 4.11, para cada diferente

valor de . Isso permite a constru¢do das curvas de T vs o, como as que estdo mostradas na
figura 4.11.
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Figura 4.11: Medidas de magnetizagio e de torque para uma amostra de 500 A de Co. A) Medidas de mag-
netizacdo feita por AGFM nas dire¢des 0° e 90° com a direcdo perpendicular ao movimento do substrato durante
a deposicdo, que correspondem aos eixos de facil e de dificil magnetizacdo da amostra, respectivamente. Em
B, C e D temos as curvas de torque feitas para um campo abaixo de H,, acima de H; e intermedidrio a esses,
respectivamente.

Podemos perceber na figura 4.11 trés comportamentos distintos para a curvas de T vs o,
decorrente dos diferentes valores de campo externo que sdo aplicados. Eles sdo:

a) H > Hj - Quando € aplicado um campo externo com valor acima do campo de anisotropia

a magnetizacdo da amostra encontra-se praticamente alinhada com o campo externo. Dessa
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forma o0 = ¢, por isso podemos ver no grafico de 7 vs «, da figura 4.11C, o comportamento

uniaxial dado por —sin(2¢).

b) H. < H < Hj - Quando o campo externo apresenta valores que mantém a magnetizagao
em uma posicao intermedidria as dire¢des de anisotropia e do campo externo, 0 comportamento
apresentado pela curva 7 vs o ndo reflete diretamente o termo apresentado na expressao 4.11.

Esse caso pode ser visto na letra D da figura 4.11.

¢) H < H, - Para esse caso, a energia de anisotropia € maior do que a energia Zeeman
para qualquer angulo ¢, e tem-se a situagdo em que ndo hd o deslocamento ou inversdo da
magnetizacdo em relacio ao eixo ficil. Dessa forma o torque medido, que € 0 mesmo torque
que o eixo fécil exerce sobre a magnetizacao, € apenas aquele suficiente para impedir a rotacdo
da magnetizacdo, ou seja, € igual ao torque 7z no sentido oposto. Esse pode ser visto na letra B
da figura 4.11.

As medidas de T vs «, feitas durante esse trabalho, que foram descritas acima serao apre-
sentadas no proximo capitulo. Todas foram feitas com o campo paralelo a superficie da amostra,
ou seja, com o eixo de suspensdo do porta-amostras perpendicular ao plano do filme, de forma
que a anisotropia analisada € aquela existente no plano. Essas andlises podem ser feita também

para a anisotropia fora do plano, contudo, ndo faz parte de nossos objetivos.

O Torquimetro Utilizado

Para realizar as medidas utilizamos um magnetometro de torque desenvolvido durante o
mestrado [63] e publicado em 2012 [106]. Esse magnetometro é baseado em um péndulo de
tor¢do e estd mostrado na figura 4.12. A sua configuragdo basica consiste em manter a amostra
fixa a um porta-amostras suspenso por um fio fino e condutor. Um eletroima, capaz de rodar
em torno do sistema, aplica um campo perpendicular a este eixo de suspensdo. Por meio de um
sensor de posi¢do angular e de um controle realimentado, o torque exercido pelo campo sobre
a amostra pode ser contra-balanceado, isso € feito aplicando-se uma corrente a uma pequena
bobina que estd em torno do porta-amostra. Nesse caso ird surgir um torque restaurador, ou
contra-torque, que for¢a o conjunto a voltar a posi¢do inicial. Uma vez que os torques sao
iguais em modulo, determinamos o torque sobre a amostra pelo contra-torque utilizado, pois se
conhece a corrente aplicada, a geometria da bobina de contra-torque e a orientacao dessa em

relacdo ao campo aplicado.

Esse torque restaurador € utilizado para calibrar o sistema, de forma a ndo ser necessario

realizar esse procedimento para cada diferente angulo de aplicacdo do campo. Primeiramente,
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relaciona-se o sinal de tensdo do sensor ao valor do contra-torque necessério para anular o tor-
que sobre a amostra. Essa ¢ uma relagdo linear que permite que se saiba, posteriormente, qual
o valor do torque atuante sobre a amostra, analisando-se o sinal de tensdo do sensor de posi¢cao
da amostra. Todavia, ao determinar-se o torque dessa forma necessita-se de uma corre¢ao no
angulo entre a dire¢do da amostra e o campo aplicado. Isso porque a amostra se desloca da
posicao inicial para uma posicdo de equilibrio determinada pelo torque associado ao campo e
aquele associado a constante de tor¢do do fio, assim, o angulo do campo medido pelo potencio-
metro necessita de uma correc¢ao, avaliando-se o quanto a amostra estd deslocada dessa posi¢ao
inicial. Tal desvio é corrigido com a segunda relacdo que se determina antes de cada medida.
Nessa, coloca-se o plano da amostra, agora, paralelo ao eixo de sustentacdo do porta-amostras e
também paralelo ao campo externo, e realiza-se pequenas variagdes de posi¢dao angular em torno
dessa posi¢ao. Como usa-se um campo razoavelmente alto, mas ndo o suficiente para retirar a
magnetizacdo do plano (o que necessitaria uma energia bem maior) tem-se a garantia que os
pequenos angulos que sdo lidos correspondem realmente ao deslocamento do porta-amostras.
Assim, através da relacdo sinal-angulo pode-se obter, juntamente com a informacgao da relagao
anterior, o valor da constante de tor¢do do péndulo. Medindo-se a deflexdo angular da amostra
e conhecendo-se a constante de tor¢ao do fio de suspensdo pode-se determinar o torque sobre a

amostra [106].

Fio condutor
para sustentagao

Sensor angular .

Bobinas de Helmholtz -.........

[A)
\Yj

Amortecedor

Haste rigida

Porta-amosira ﬂ
Fio condutor
Y ~ parasustentagao

=7

=

Disco de
Acrillco

<«

Motor de
Passos

Figura 4.12: Configuragio do magnetometro de torque. Em detalhe estd mostrado o péndulo de torgdo. Figura
adaptada da ref.[106]

Um diagrama de todo o sistema utilizado para as medidas de torque estd apresentado na

figura 4.13. Para maiores detalhes, técnicos e operacionais, sobre o magnetdometro de torque
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desenvolvido e mostrado nas figuras 4.12, 4.13, recomenda-se as referéncias [63] e [106], a

ultima encontra-se em anexo.

VI
I II 1
v EE I- Microcomputador
II = Amplificador "Lock-in"
11— Balanga de Torgio
IV Bobinas de Helmhotz
v v V — Motor de Passos
= VI VI — Potenciémetro
IE VII - Fonte de Corrente

Figura 4.13: Diagrama que representa todo o sistema desenvolvido e disponivel no LMMM. Extraido de [63].

4.2 Modelo utilizado para os calculos de torque

Para uma maior compreensdo do comportamento magnético das amostras estudadas nesse
trabalho utilizamos um modelo granular simples, afim de escrever uma expressao para a energia
do sistema que pudesse simular os dados experimentais e, portanto, obter com maior precisao
importantes parametros relacionados ao EB. Esse modelo tinha por objetivo ser aplicado apenas
para a simulagdo das curvas de torque; contudo, obteve bons resultados para calcular também
curvas de AMR e FMR. Em fung¢do disso, o modelo é explicado a seguir dando enfoque na

obtencdo das curvas de torque.

O modelo baseia-se em outros aplicados a materiais policristalinos, como aqueles utilizados
por Harres et al. [2, 42]; contudo, considera a interface dividida em somente dois tipos de graos,
similar a interface AF utilizada por Fujiwara et al. [46] e que foi mostrada na figura 3.11.
No modelo, os graos (ou clusters em que os spins comportam-se de forma coerente, 0s quais
daqui em diante serdo designados apenas por graos) formados na interface F/AF apresentam
comportamentos de monodominios e, como mostrado na figura 4.14, sao divididos em dois
tipos: os graos estdveis, que se mantém sempre alinhados na direcdo do AF dando origem
a anisotropia unidirecional, e os graos instaveis, que estdo associados ao aumento do campo

coercivo ao surgimento da histerese rotacional.

Na figura 4.14a, a amostra encontra-se saturada na dire¢do de anisotropia do AF. Nesse
caso, ambos os tipos de graos estdo alinhados com o eixo do AF, contudo, como mostrado em

4.14b, na medida que a direcdo do momento da camada F roda no plano da amostra, devido a
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aplicacao de um campo externo, os graos instaveis rodam de forma irreversivel, apresentando

uma defasagem em relacdo a dire¢do do momento da camada F.

F

-; Interface

AF

Grao estavel
Grao instavel

(a) (b)

Figura 4.14: Em a, todos os grios presentes na interface F/AF apontam na dire¢do do eixo do AF. Em b, a
medida que o momento da camada F gira, alguns dos grios permanecem acoplados ao AF, os chamados grios
estaveis, e outros tendem a seguir o momento da camada F, os chamados grdos instaveis.

Uma maneira simples de avaliar o comportamento magnético da amostra e que descreve
bem a anisotropia unidirecional pode ser feita considerando a energia livre magnética como

sendo dada, em termos dos campo de anisotropia, por:

E = VM[—Hcos(ot — ¢r) + Hupsin® (¢r) — Huncos(Or — @), (4.14)

onde V e M; s3o o volume e a magnetizacdo da camada F, respectivamente. Os angulos ¢,
Or e ¢y, estdo mostrados na figura 4.15. Os termos entre colchetes correspondem as energias
Zeeman, uniaxial e unidirecional, respectivamente, onde as ultimas estdo expressas em termos

dos campos de anisotropia uniaxial (H,,) e unidirecional (H,;,).

Essa expressdo para a energia livre magnética pode ser utilizada para ajustar as curvas de
torque médio, as quais servem para determinar a magnitude dos termos uniaxiais e unidirecio-

nais. Contudo, ndo fornecem nenhum tipo de informacao a respeito da HR.

Para uma descricao mais ampla do comportamento magnético da amostra, que venha per-
mitir avaliar ndo somente a curva de torque médio, mas também as curvas de torque feitas com
o campo externo girando em ambos os sentidos e também a HR, necessitamos incluir a contri-
buicdo dos graos interfaciais instdveis. Para isso, além das direcdes de anisotropia do AF e do

momento magnético da camada F ja considerado, incluimos um outro momento magnético, F»,
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Magnetizagao

Anisotropia Unfaxial

Figura 4.15: Representacdo dos angulos utilizados na formulagdo bésica do modelo descrito.

que corresponde a parcela da camada F que se acopla aos graos interfaciais instaveis. A nova

configuracdo dos momentos considerados pode ser vista na figura 4.16.

Figura 4.16: Esquema representativo para as dire¢des no modelo considerado, onde AF corresponde a dire¢io
do acoplamento F/AF, F; e F,, por sua vez, correspondem as direcdes dos momentos magnéticos da camada F
acoplados aos gréos estdveis e instaveis, respectivamente.

Usando essa nova configuracdo, com a dire¢ao do momento F;, dada por ¢r — ¢, a energia

livre magnética pode ser escrita como:

E =VM[—Hcos(o — ¢F) +Hansin2(¢F) — Hyncos(OF — Qun)] +
VinstMs[_HCOS(a - ((pF - ¢inst>) +Han’5in2<¢F - (Pinst) —H,m/COS(((PF - (Pinst) - (Pun)]a
4.15)

onde V;,s; € o volume correspondente ao momento F; e H,,y € H,,; sdo os campos de anisotropia

a que esse momento estd sujeito.

Aqui, consideramos a rotagdo coerente da magnetiza¢do para ambos os volumes, V e Vs,
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associados as camadas F e Fy, respectivamente. Além disso, ambos os momentos foram con-

siderados sujeitos aos mesmos tipos de interagoes.

Com base nesse modelo foi criado um programa, usando rotinas computacionais desen-
volvidas na linguagem Maple®, que utiliza a minimizacdo da energia, expressdo 4.15, para
calcular o angulo de equilibrio da magnetizacdo, ¢r, para cada diferente valor de a, que é o
angulo de aplicacdo do campo externo. Apods isso, para cada valor de o € possivel calcular o

torque sobre a magnetizagdo, o qual € feito pelo programa usando a seguinte expressao:

T = —VM[H,psin2(Qr) + Hypsin(@p — @un)| £

Vinst M [Han’Sin2(¢F - (Pinst) +Hun’5in((¢F - (Pinst) - ¢un>]

(4.16)

O sinal + que aparece na expressao 4.16 € devido ao fato do programa desenvolvido calcular
o torque considerando o campo externo sempre rodando no sentido hordrio, dessa forma, a
consideragdo de que o momento F, roda sempre atrasado em relagcdo a F; € feita alterando o
sinal do termo relativo a F,, quando o campo externo roda no sentido anti-horario. Ainda, note
que essa expressao € semelhante a expressdao 3.5 em que, além da anisotropia ser expressa em
termos dos campos e do acréscimo de um possivel desalinhamento entre o eixo ficil e a dire¢ao
de bias, ¢,,, foi adicionado o momento F, sujeito aos mesmos tipos de interacio do momento
Fi.

Como ja mencionado, nosso modelo utiliza somente a rotagdo coerente como processo de
reversao da magnetizacido, desconsiderando a formacao de paredes de dominio; logo, a con-
fiabilidade cresce a medida que o campo externo € maior. Todavia, devido ao fato de que as
medidas de torque favorecerem a rotagdo da magnetizacdo, devido ao fato do campo rotacionar
em torno da amostra, e o programa calcular o angulo de equilibrio da magnetiza¢do, temos ob-
tido 6timos resultados simulando as curvas de torque vs @ mesmo para valores de campo abaixo

do campo de anisotropia.

Uma vez ajustadas as curvas de torque, além dos pardmetros da camada F, podemos obter
infomagdes que dizem respeito aos graos interfaciais, uma vez que a magnitude do H,, estd

associada aos graos estdveis e a magnitude de V;,; aos graos instiveis.
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4.3 Amostras utilizadas

As amostras usadas nesse trabalho apresentam duas composi¢des bdsicas: um conjusnto
¢ composto por NiFe/FeMn, e os demais conjuntos sdo compostos por NiFe/[rMn. Foram
escolhidas essas duas composi¢des, para fins de comparacgdo, devido as altas temperaturas de

bloqueio que sdo apresentadas por esses tipos de amostras.

Inicialmente foi buscado confeccionar a maioria das amostras utilizando como material AF
o FeMn. Contudo, devido a problemas técnicos e ao fato desse tipo de amostras oxidar com
certa facilidade, um grande nimero de filmes foram depositados mas somente duas amostras
apresentaram EB. Das quais, somente uma delas, terd os dados apresentados no capitulo se-
guinte. Essa amostra foi confeccionada utilizando o Magnetron Sputtering existente no LMMM

que esta descrito na seccio 4.1.1.

Detalhes dessa amostra sdo mostrados a seguir:

e Amostra A
Composicdo: Ta/Nig Fey9/FesoMnso/Ta
Espessura:  50A / 300A / 150A / 50A

Fonte: DC(20W)/RF(100W)/DC(140W)/DC(20W)
Crescida sobre substrato de Si(111).

As demais amostras utilizadas apresentam composi¢io basica de NiFe/IrMn e devido ao
fato de ndo termos no LMMM o alvo de IrMn essas ndo foram confeccionadas por mim. Esse
tipo de composicdo tende apresentar maior resisténcia a corrosdo e constantes de anisotropia
unidirecional relativamente altas. As amostras, que serdo apresentadas a seguir, foram forne-
cidas pelos professores Marcos Helgueira de Andrade (UFRGS) e Ricardo Barreto da Silva
(UFSM) e foram confeccionadas na UFRGS (amostras B, C e D) e CBPF (amostras E e F),

respectivamente.

e Amostra B
Composic¢do: Ta/NigiFej9/IroMnsy/Ta
Espessura: 150A/ 300A / 150A / 50A

Fonte: DC(29W)/RF(100W)/DC(40)/DC(29W)
Crescida sobre substrato de Si(100).
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e Amostra C
Composicdo: Ta/[NigiFey9/IroMngy/Ta) x 20

Espessura:  150A /[ 300A / 150A / 50A]1x20
Fonte: DC(29W)/RF(100W)/DC(40)/DC(29W)
Crescida sobre substrato de Si(100).

e AmostraD
Composicdo: Ta/NigiFej9/IroMnsy/Ta

Espessura:  750A / 300A / 150A / 100A
Fonte: DC(29W)/RF(100W)/DC(40)/DC(29W)
Crescida sobre substrato de Si(100).

e AmostraE
Composic¢do: Ta/NigiFejg/IroMnsy/Ta

Espessura:  50A /[ 200A / 200A / 10A]1x20
Fonte: DC(150mA)/RE(65W)/DC(300mA)/DC(150mA)

Crescida sobre substrato de vidro.

e Amostra F
Composicdo: Ta/NigiFejg/IroMngy/Ta

Espessura:  50A /[ 400A / 200A / 10A]x20
Fonte: DC(150mA)/RE(65W)/DC(300mA)/DC(150mA)

Crescida sobre substrato de vidro.

Todas as amostras apresentadas acima foram confeccionadas pela técnica de Magnetron
Sputtering na presenca de campo magnético estatico de 1 kOe, o qual foi aplicado no plano da
amostra para definir as direcdes de anisotropias. A deposi¢cao das amostras A, B, C e D ocorreu
com o substrato em movimento na presenca de Ar+ a uma pressdo de 2 mTorr, apds atingida
uma pressio de base menor que 10~7 Torr. As amostras E e F, por sua vez, foram despositadas
a uma pressio de Ar+ de 5 mTorr, apds pressdo de base de 10~8 Torr, com o substrato em

repouso.
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5 Resultados e discussao

O capitulo estd dividido em duas partes: enquanto a primeira trata de apresentar algumas
caracteristicas comuns a todos os filmes confeccionados e estudados ao longo de nosso trabalho,
a segunda apresentara os resultados e discussodes referentes no que diz respeito a cada um dos

nossos objetivos especificos.

A escolha pela apresentacdo separada dos resultados conforme os diferentes objetivos,
como ¢ feita na ultima parte desse capitulo, ocorre em virtude de dois motivos: /) embora os
questionamentos que busquemos responder em cada objetivo estejam interligados, estuda-los e
discuti-los separadamente facilita o estudo e a compreensao do fendmeno de EB; I7) além disso,
os diferentes objetivos nos levaram a buscar a confec¢do de diferentes conjuntos de amostras
e, dessa forma, eles também nortearam as investigacdes e medidas feitas sobre cada respectivo

conjunto.

5.1 Caracteristicas e consideracoes gerais

Como ja foi mencionado, as amostras foram crescidas visando objetivos especificos, € isso
faz com que algumas se diferenciem tanto na espessura das camadas quanto na composi¢ao.

Contudo, faremos aqui algumas consideragdes gerais a todas as amostras.

Textura Cristalografica

Virias amostras crescidas, principalmente aquelas que apresentavam o FeMn em sua com-
posicdo, ndo apresentaram o fendmeno de EB. Como relatado na sec¢do 3.3.5, durante os pro-
cessos de fabricacdo ficou evidente que, para essas amostras, uma caracteristica crucial para a
existéncia do fendmeno € que ambos os materiais, F e AF, crescam com a textura cristalogra-
fica (111). A seguir, na figura 5.1, estdo mostradas as medidas de difra¢do de raios-X para as

amostras utilizadas nesse trabalho.

Pela andlise da figura 5.1, podemos ver que, embora aparecam outros picos indicando ou-
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Figura 5.1: Medidas XRD para as diferentes amostras utilizadas. As medidas encontram-se separadas por
grupos: a) apresenta as medidas para as amostras C e B, as quais diferem-se no niimero de repeti¢des das camadas;
b) amostras B e D, diferindo na espessura do Ta (camada buf fer); ¢) amostras E e F, diferindo na espessura da
camada F e d) amostras A e B, diferindo o tipo de material da camada AF.

tras dire¢des de crescimento, os materiais F e AF apresentam a direcdo (111) como dire¢do
preferencial de crescimento em todas as amostras. Além disso, avaliando a fig.5.1a), podemos

ver que a orientagdo (111) prevalece na medida que as camadas sdo repetidas ou empilhadas,
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formando multicamadas.

Utilizando uma medida XRD, como as que foram apresentadas anteriormente, pode-se re-
lacionar a largura de um pico de difracdo ao comprimento de alcance da ordem cristalina do
material no filme confeccionado. Tal comprimento é chamado de tamanho médio de grao cris-

talino (L) e pode ser estimado pela férmula de Debye-Scherrer [107]:

0,9.1
L=_—"
PBcosb

onde A é o comprimento de onda da radiagdo (1,54056 A), P € a largura a meia altura do pico

(5.1)

de Bragg e 0 € a posi¢do angular do centro do pico. De modo geral, um material amorfo possui
tamanho de grdo cristalino muito pequeno enquanto um cristal perfeito possui tamanho de grao

infinito.

Utilizando a equacdo 5.1, calculamos os tamanhos de graos médios que ocorrem em cada

camada das nossas amostras e os resultados estdo apresentados na tabela 5.1.

Tabela 5.1: Tamanho médio de grio (L) para as amostras utilizadas.

Amostra | Ldo IrMn (A) | L do NiFe (A) | Ldo Ta (A)
B 77 75 42
C 103 135 -
D 72 78 104
E 105 103 -
F 102 141 -

Em virtude da convolucdo dos picos nao foi possivel calcular os valores dos tamanhos de
grao para a amostra A. Ainda, € interessante notar que os valores encontrados ficam limitados
pela espessura das respectivas camadas, pois o parametro L € relativo a direcdo perpendicular

ao plano da amostra.

Efeito de treinamento e HR

Como foi discutido no capitulo 3, efeito de treinamento e HR sdo dois efeitos em EB que
estdo relacionados com os graos instaveis da interface F/AF. Em relacdo a esses efeitos, ini-
cialmente duas investigacdes foram feitas em nossas amostras: se elas apresentavam ou nao o
efeito de treinamento e se a sensibilidade do nosso equipamento de medida era suficiente para
medir a HR.

Em se tratando de efeito de treinamento, embora ndo tenhamos conseguido realizar as pri-

meiras medidas de magnetizacdo em algumas amostras, ele ndo foi percebido nas amostras em
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que conseguimos fazer essa investigacdo. A figura 5.2 apresenta as 8 primeiras curvas de mag-

netizacdo feitas para a amostra A, onde nio percebe-se nenhuma influéncia dos ciclos de medida

sobre o formato da curva de magnetizacao.
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Figura 5.2: Primeiros 8 ciclos de histereses magnéticas para a amostra A. Medidas realizadas utilizando o

AGFM.

Utilizando o nosso magnetdmetro de torque, capaz de medir torques da ordem de 10~ 19N .m

[106], conseguimos identificar a HR, em todas as amostras utilizadas em nosso trabalho. A boa

sensibilidade do equipamento foi de crucial importincia para ndo comprometer a interpretacao

dos resultados.

A figura 5.3 apresenta medidas de torque para as amostras A e C, utilizadas nesse trabalho,

nas quais podemos ver a manifestacao da HR.
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Figura 5.3: Medidas de (torque vs o) para trés diferentes amostras, onde a linha vermelha corresponde a HR. Em
a) e b) foram utilizadas as amostras C e A, respectivamente, e em ¢) uma amostra composta somente de material

F [Co(500A)].

Avaliando a) e b) da figura 5.3 podemos perceber a presenga da HR mesmo para campos

acima do campo de anisotropia. Na letra ¢) dessa figura estdo mostradas as medidas de torque,
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para ambos os sentidos, referentes a uma amostra composta somente por uma camada F. Nesse
caso, podemos ver a auséncia da HR, comportamento que € caracteristico para amostras que

ndo apresentam o fenomeno de EB, medidas acima do campo de anisotropia.

5.2 Discussao para os diferentes conjuntos

Para melhor compreender o fendmeno de EB, queremos entender como os campos de ani-
sotropia e o acoplamento aos diferentes graos da interface F/AF sao influenciados por alguns
parametros especificos. Essa investigacao foi feita, principalmente, através da avaliacao das cur-
vas de torque e da HR. Para isso confeccionamos e investigamos alguns conjuntos especificos

de amostras, que serdo agora apresentados e discutidos.

5.2.1 Efeito do empilhamento de camadas

Para estudar como o empilhamento das camadas magnéticas interfere sobre a anisotropia e a
HR, utilizamos as amostras B e C, cujas composi¢des e espessuras das camadas estdao indicadas

na figura 5.4.

Xxx20

NiFe (300 A) NiFe (300 A)
Ta (150 A Ta (150 A

Amostra B Amostra C

Figura 5.4: Representagio das amostras B e C.

A amostra C € formada por 20 repeti¢cdes da constitui¢do bdsica da amostra B. Por isso,
aqui as chamaremos de multicamada e bicamada, respectivamente. A presenca de uma camada
de Ta, entre as repeticdes, impede que exista uma interagdo adicional entre as bicamadas con-
secutivas, preservando as caracteristicas interfaciais e permitindo que possamos considerar as

amostras diferentes apenas no que diz respeito a influéncia das repeticoes.
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Como ja mostrado na figura 5.1a), pelas medidas de XRD pode-se ver que o empilhamento
de camadas, no caso da amostra C, faz com que somente as dire¢des (111) das camadas F e AF
predomine. Além disso, conforme os dados na tabela 5.1, observa-se que o empilhamento das

camadas resulta numa média de tamanhos de graos maior para o caso da multicamada.

As curvas de magnetizacdo dessas amostras foram feitas utilizando o AGFM, descrito na

secdo 4.1.3, e estdo apresentadas na figura 5.5.
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Figura 5.5: Curvas de magnetizagdo das amostras C e B, multicamada e bicamada, respectivamente. O angulo
indicado na figura refere-se ao angulo entre o campo aplicado e a direcao de facil magnetizagao.

Analizando as medidas de magnetizagdo percebe-se algumas diferencas entre o comporta-
mento magnético das amostras, tanto no valor de H,;,, 28 Oe para a bicamada e 38 Oe para
a multicamada, como no formato das curvas de magnetizacdo. O formato mais quadrado da
curva, caso da bicamada, sugere uma anisotropia melhor definida comparado com a multica-
mada, onde o arrendondamento da curva préximo a saturagdao é uma indicativa da ocorréncia
de dispersdo nos eixos de anisotropia das diferentes camadas. Essa maior dispersdo pode ser
verificada pela segunda derivada da magnetizacdo com relacdo ao campo aplicado perpendi-
cularmente a dire¢do de facil de magnetizagdo da amostra [108-109]. Outra diferenca, € que
o campo de anisotropia, H; (campo necessdrio para saturar a amostra ao longo da direcao de
dificil magnetizagdo), € maior no caso da multicamada (100 Oe) comparado com a bicamada
(75 Oe).

Utilizando o magnetdometro de torque desenvolvido, descrito na secdo 4.1.4, foram reali-

zadas medidas de torque nessas amostras com diferentes valores de campo externo (H). Cada
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medida de 7 vs o foi feita como descrito na se¢ao anterior, utilizando um valor fixo de H e ele
sendo girado nos sentidos hordrio e anti-hordrio. As medidas, para alguns valores de H, estdo

apresentadas nas figuras 5.6 e 5.7, a seguir.
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Figura 5.6: Medidas de torque para a multicamada, amostra C. Os circulos e os tridingulos sdo as medidas reali-
zadas nos sentidos hordrio e anti-hordrio, respectivamente. As linhas sélidas sdo as curvas calculadas utilizando o
modelo descrito na se¢do 4.2.
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Figura 5.7: Medidas de torque para a bicamada, amostra B. Os circulos € os tridngulos sdo as medidas realiza-
das nos sentidos hordrio e anti-hordrio, respectivamente. As linhas s6lidas sdo as curvas calculadas utilizando o
modelo.
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Através das medidas de torque, pode-se ver um comportamento bastante distinto entre as
duas amostras, tanto na magnitude relativa com que as anisotropias se manifestam quanto na

forma da HR.

A medida de torque realizada na multicamada revela uma anisotropia predominantemente
unidirecional, enquanto na bicamada existe também uma forte manifesta¢do da anisotropia uni-

axial.

Quanto a HR, pode-se ver uma diferenca entre seus formatos. Note-se que para o caso da
multicamada, a maior diferenca entre as medidas feitas nos sentidos horario e anti-hordrio esta
em torno de 180°, enquanto que para a bicamada a diferenga é mais acentuada em torno de 45°.
Essa diferenca estd relacionada as magnitudes das anisotropias uniaxial e unidirecional de cada

uma das amostras.

Para obter parametros que permitam uma comparagdo quantitativa entre as amostras, no
que diz respeito as anisotropias e as histereses rotacionais, foi utilizado o modelo descrito na
secdo 4.2. Usando esse modelo e a expressdo 4.16, calculamos as curvas de torque através do

procedimento que segue.

Primeiramente, a partir das curvas de torque medidas em ambos os sentidos, gera-se a curva
de torque médio. Nesse caso, a média feita usando as curvas nos sentidos horario e anti-horério
faz com que os efeitos dos graos interfaciais instaveis sejam contrabalancados, de forma que nao
manifestem seus efeitos na curva de torque médio. Assim, somente a contribuicao da camada F
que estd acoplada aos graos interfaciais estaveis € relevante. Nessa etapa, o ajuste da curva de
torque € feito usando a expressdo 4.16 com valor de Vj,i; = 0. A figura 5.8 mostra a curva de

torque médio e a curva calculada para a multicamada sujeita a um campo de 200 Oe.

Nesse procedimento V' e M sdo o volumes e a magnetizacao da camada F, respectivamente,
enquanto H,,, H,, € ¢,, sao escolhidos de forma a obtermos o melhor ajuste aos dados experi-

mentais.

Ap6s o ajuste do torque médio, € feito o ajuste levando em conta a HR. Nessa etapa uti-
lizamos Vj,> 0, e seu valor, bem como os valores dos demais parametros envolvidos (H,,/,
H,, e ¢ins), sdo escolhidos de forma a ajustar as curvas de torque feitas em ambos os sentidos.
No apéndice A sdo apresentados mais detalhes sobre a realizacdo dos ajustes utilizando o pro-
grama desenvolvido em linguagem Maple, onde pode ser vizualizado como a curva calculada é

influenciada pela alteracao dos principais pardmetros utilizados no modelo.

Os ajustes feitos sobre as curvas de torque estdo representados pelas linhas sélidas nas

figuras 5.6 e 5.7, apresentadas anteriormente. Percebe-se um bom resultado no ajuste feito para
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Figura 5.8: Medidas de torque para a multicamada sujeita a um campo de 2000e. Em destaque as curvas de
torque médio e a curva calculada utilizando o nosso modelo.

amostra multicamada; entretanto, para a bicamada, temos uma maior diferenga entre as curvas
medida e calculada. O fato dessa diferenca estar em torno de 180° e de termos um bom ajuste
na curva de torque médio para essa amostra, indica que uma melhora no ajuste poderia ser
alcancgada pela introdu¢@o de mais um momento magnético ao modelo utilizado, semelhante ao
momento F; e sujeito as mesmas formas de interagdo, como € feito por Harres e Geshev [2, 42]
para calcular curvas de magnetizacdo. Além disso, outro ponto importante para aperfeicoar o
modelo, seria a adicdo de um termo de energia que desse conta da interacdo entre 0s momentos

considerados, Fj e F> [38, 68].

Os parametros utilizados para realizar os ajustes, em 200 Oe, na multicamada e na bicamada

estdo apresentados nas tabelas 5.2 e 5.3, respectivamente.

Tabela 5.2: Parametros utilizados no ajuste da multicamada (amostra C), para um campo de 2000e.
Parametro | Torque | AMR | FMR
M; (emu/cc) | 710 710 | 710

H,, (Oe) 8 5 6
Hyn (Oe) 37 37 37
Oyun (graus) 8 7 8

Vinst [V 0,08 | 0 0
H,,y (Oe) 1,6 _ _
H, (Oe) | 7.4 _ 3

(pinst (graus) 35 - -
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Tabela 5.3: ParAmetros utilizados no ajuste da bicamada (amostra B), para um campo de 2000e.
Parametro | Torque | AMR
M, (emu/cc) 710 710
H,, (Oe) 40 38
H,, (Oe) 25 25
Oun (graus) 33 32
Vinst |V 0,18 0
H,, (Oe) 24 -
H,, (Oe) 16 _
Pinst (graus) 5 -

As tabelas, 5.2 e 5.3, também apresentam os parametros obtidos pelo ajuste de medidas de
AMR e de FMR. Infelizmente a medida de FMR para a bicamada ndo pode ser feita devido a
sensibilidade insuficiente do nosso sistema de medida. A utilizacdo de AMR e FMR foi feita
para refor¢camos a aplicabilidade do modelo em diferentes técnicas, bem como a confiabilidade

nos parametros determinados.

As medidas de AMR foram feitas em ambas as amostras utilizando o sistema descrito na

secdo 4.1.3 e estao apresentadas na figura 5.9.

Magnetorresisténcia (u.a.)
Magnetorresisténcia (u.a.)
L 1

T T T T T
0 90 180 270 360

Figura 5.9: Medidas de AMR (simbolos) em fungdo do angulo de aplicagdo do campo externo em relagdo a
direcdo da corrente na amostra. As linhas sélidas foram calculadas através do modelo anteriormente descrito. a)
Resultados para a multicamada e b) para a bicamada.

Para realizar o ajuste nessas medidas foi utilizado o modelo ja descrito e a expressao 4.15,
com Vj,is = 0, para calcular o angulo de equilibrio da magnetizagdo. Sabendo esse angulo
as medidas foram calculadas utilizando a expressdao 4.5. O bom resultado nos ajustes e os
parametros utilizados, presentes nas tabelas 5.2 e 5.3, mostram que o modelo obteve exito ao

ser aplicado mesmo em campos proximos de H,;, além disso confirmam os valores encontrados
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para os diferentes parametros.

E interessante perceber que o fato de Vj,;; = 0 considera a ndo influéncia dos graos inter-
faciais instdveis sobre as medidas de AMR. De fato, embora Gredig et al. [110] indiquem a
ocorréncia de efeitos histeréticos em medidas de AMR, nas amostras aqui utilizadas ndo se
percebeu a histerese. Isso pode ser visto em a) da figura 5.9 onde as duas medidas, para cada
valor de campo externo, correspondem a variagdo da dire¢cdo do campo nos sentidos horério e
anti-horario. Acreditamos que isso pode ter ocorrido devido a espessura da camada F em nossas
amostras, as quais sdo ~ 3 X mais espessas que as amostras utilizadas por Gredig [110]. Devido
a isso a corrente pode estar fluindo pelo centro da camada F, mascarando assim o espalhamento

nas interfaces, regido em que € maior a influéncia desses tipos de graos.

As medidas de FMR, por sua vez, foram feitas usando o sistema descrito na secao 4.1.3
e, como ja comentado, foram feitas somente para a amostra multicamada. As curvas estdao

apresentadas na figura 5.10.
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Figura 5.10: Os simbolos representam a frequéncia de ressonancia para a amostra multicamada. a) Evolugio
da frequéncia de ressonéncia com o campo aplicado, medido para os angulos indicados na figura. b) Evolugéo
angular da frequéncia de ressondncia para os valores de campos indicados na letra a). As linhas s6lidas em b)
foram calculadas usando o modelo j4 descrito.

Na figura 5.10a) tem-se a evolugdo da frequéncia de ressonincia com o campo externo.
Para essas medidas o campo foi aplicado em diferentes angulos, relativos ao eixo ficil, indica-
dos na figura e variando de -220 Oe a +220 Oe. Em cada uma dessas situagdes a frequéncia de
ressondncia foi avaliada de zero até 360°, com um passo de 18°. A letra b) da figura 5.10 apre-
senta a evolucdo angular da frequéncia de ressonancia, com a intensidade do campo aplicado

indicada pela linha pontilhada em 5.10a).

Utilizando a expressao 4.15 foi possivel calcular a frequéncia de ressonancia pela expressao

4.7. As curvas calculadas estdo apresentadas em b) da figura 5.10. Para esses calculos também
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€ usado Vj,s = 0, em virtude de ndo haver manifestacdes histeréticas. Isso € esperado devido ao
fato de que as frequéncias de ressonincia terem sido medidas, para cada angulo, com o campo
subindo de -200 Oe a +200 Oe.

Avaliando os resultados encontrados e apresentados nas tabelas 5.2 e 5.3, percebe-se que o
modelo apresentou resultados semelhantes quando ambas as amostras sdo avaliadas pelas dife-
rentes técnicas. Essa concordancia pode ser percebida tanto pela comparagao dos valores dos
parametros apresentados, como também quando comparamos os valores de H,,;,, nelas expres-
sos, com os valores de H,;, encontrados pelas curvas de magnetizagdo. Embora ndo seja nosso
foco de discussdo, cabe salientar que em alguns sistemas é importante atentar para o fato de que
os parametros que descrevem o EB podem ser diferentes para diferentes técnicas de medidas
e modelos utilizados [111-113]. Além disso, o desalinhamento entre os eixos de anisotropia
unidirecional e uniaxial, quantificado por ¢,,, aparece com uma assinatura forte em todas as
medidas. Tal parametro é responsdvel pela assimetria em torno de 180° que aparece nas curvas

de FMR e AMR.

Para avaliar a influéncia do empilhamento de camadas sobre o fendmeno de EB, em nossas

amostras, passamos a comparar os principais parametros encontrados em cada uma delas.

Pela comparagao dos parametros apresentados nas tabelas 5.2 e 5.3 observa-se, como ja
percebido pelo formato da curva de torque, uma manifestagdo da anisotropia uniaxial (H,,)
menor na multicamada. Esse fato, juntamente com o menor valor de ¢,, para essa amostra,
sugere a ocorréncia da dispersao nos eixos de anisotropia da camada F a medida que as camadas
sao empilhadas para formar a multicamada. Dispersao que, como anteriomente mencionado, ja

fora sugerida pela diferenca nas curvas de magnetizagao.

Todavia, o comportamento dos termos H,, € ¢i,; € inverso, ou seja, esses sao maiores
para a multicamada. Esse comportamento ndo chega a ser surpreendente, uma vez que esses
parametros dependem da interface F/AF e ndo se espera interfaces idénticas a medida que as
camadas sdo depositadas para formar a multicamada. Provavelmente, o empilhamento das ca-
madas possa estar acarretando uma maior rugosidade nas interfaces o que poderia provocar um
aumento no nimero das regides descompensadas. Isso é plausivel ja4 que, como mostrado na

tabela 5.1, para a multicamada o tamanho médio dos graos perpendiculares ao plano é maior.

No que se refere a propor¢do da camada F acoplada aos diferentes tipos de grdos inter-
faciais, ndo se percebeu alteracdes. Embora o formato das HR tenha mudado em virtude da
diferente propor¢do H,,/H,, ¢ acreditemos que o nimero de regides descompensadas na inter-
face tenha aumentado para a multicamada, o fato de ndo haver mudanga na razio Vj, /V revela

que as mudancas que ocorrem na interface devido ao empilhamento afetam de igual modo o
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acoplamento a ambos os tipos de graos.

A discussao referente aos efeitos do empilhamento de camadas sobre o EB € feita no artigo

submetido que consta no anexo A.

5.2.2 Influéncia da rugosidade na interface F/AF

Para estudar como a rugosidade presente na interface F/AF afeta as anisotropias e a HR,
utilizamos as amostras B e D. Aqui € interessante ressaltar que as amostras sao bicamadas de
NiFe/IrMn e a diferenca bdsica estd na espessura do Ta utilizado como “buf fer”. Embora
exista uma diferenca na espessura do 7Ta que recobre as amostras, ela nao deve influenciar na

interface.

As medidas de XRD, apresentadas na figura 5.1b), foram normalizadas em fun¢@o da ca-
mada AF, pois € a camada que menos seria influenciada pelo Ta. Dessas medidas percebe-se
uma mudanca acentuada no pico (111) do Ta a medida que ele é crescido, além de uma leve
mudanga na textura cristalina das camadas F. O mesmo padrdao de mudanca pode ser percebido
pela andlise do tamanho de grio para essas amostras. Como mostrado na tabela 5.1, verificamos
um aumento no tamanho médio de grao do Ta a medida que sua espessura aumenta. Isso indica
que a rugosidade, em regides proximas a ele, pode estar aumentando nas amostras juntamente

com a espessura do 7Ta.

Para estimarmos a rugosidade na interface F/AF, realizamos medidas de refletividade de
raios-X a baixos angulos (XRR) e utilizamos o programa WINGIXA da Phillips. Com esse
programa € possivel determinar, através de ajustes sobre os dados experimentais, a rugosidade
nas interfaces e a espessura das camadas que formam as amostras [27, 53, 54, 114, 115]. As

medidas e os ajustes estdo apresentados na figura 5.11.

Através desses ajustes conseguimos obter os parametros apresentados na tabela 5.4. Ava-
liando esses parametros pode-se ver que algumas camadas apresentam espessuras um pouco
diferente das espessuras nominais e que existe um aumento da rugosidade na superficie do Ta
a medida que a sua espessura aumenta, fato ja esperado pela avaliacdo dos tamanhos de grao.
Além disso, pode-se ver que esse aumento estende-se também para a interface seguinte da
amostra, interface F/AF. A rugosidade dessa interface muda de 1.4 para 9A da amostra B para
D.

Ap6s verificado que, em nossas amostras, a espessura do Ta exerce uma influéncia na ru-
gosidade da interface F/AF, passou-se a investigar os efeitos disso nas anisotropias € na HR de

cada um dos sistemas.
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Figura 5.11: Medidas de XRR realizada nos filmes B e D, que apresentam diferentes espessuras de Ta.Os sim-
bolos representam os dados experimentais e as linhas sélidas correspondem as curvas calculadas com o programa

WINGIXA.

Tabela 5.4: Espessura (¢) e rugosidade (X) utilizadas nos ajustes de XRR, usando o programa WINGIXA.

Amostra | Ta Ta NiFe | NiFe IrMn | IrMn
tAA) [ZA) | | tA) | ZA) t(A) | £ (A)

B 151 | 2.6 317 | 14 177 | 3.6

D 790 | 10.4 306 | 9.0 182 | 5.7

As medidas de magnetizacdo estdo apresentadas na figura 5.12. Os valores de H,;, sdo 28 e

23 Oe, para B e D, respectivamente. Entretanto, o campo de anisotropia ndo apresenta mudanca,

estando em torno de 75 Oe para as duas amostras.

As medidas de torque e os ajuste utilizando o modelo ja descrito estdo apresentados nas

figuras 5.13 e 5.14.

Além das medidas apresentarem mais ruidos, em virtude do menor momento magnético

das amostras, novamente percebe-se a limitacdo do modelo ao descrever os sistemas com uma

maior razdo H,,/H,,. Nas medidas de torque de ambas as amostras pode-se perceber uma

acentuada diferenca, em torno de 180°, entre os ajustes e os dados experimentais feitos nos

sentidos hordrio e anti-horario. A diferenca entre a curva calculada e medida € menor no caso

do torque médio.

Novamente salientamos que uma melhora no modelo poderia ser pela inser¢ao de um termo
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Figura 5.12: Curvas de magnetizagdo medidas nas amostras B e D.
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Figura 5.13: Medidas de torque para a amostra B. Na parte superior da figura estdo a medida de torque médio e
o ajuste feito utilizando o modelo descrito, nesse caso com Vj,; = 0. Na parte inferior estdo as medidas feitas nos
sentidos hordrio (circulos) e anti-hordrio (tridngulos), bem como os ajustes realizados.

de energia que desse conta da interacdo entre os momentos F1 e F2 e pelo acréscimo de mais
um momento associado aos graos instdveis da interface.
Os parametros obtidos através dos ajustes estdo apresentados na tabela 5.5.

Comparando os parametros relacionados ao torque médio de ambas amostras, B (menor ru-
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Figura 5.14: Medidas de torque para a amostra D. Na parte superior da figura estdo a medida de torque médio
e o ajuste feito utilizando o modelo descrito (Vj,; = 0). Na parte inferior temos as medidas feitas em ambos os
sentidos, bem como os ajustes realizados.

gosidade interfacial) e D (maior rugosidade interfacial), percebe-se que os valores dos campos

H,, e H,, sdo maiores na amostra D; além disso, essa amostra apresenta um maior desalinha-

mento entre as direcdes de anisotropia uniaxial e unidirecional, dada por @,,,.

Tabela 5.5: ParAmetros utilizados nos ajustes das amostras B e D, para o campo de 180 Oe.

Parametro | Amostra B | Amostra D
M, (emu/cc) 710 710
H,, (Oe) 40 55
H,, (Oe) 25 30
Oun (graus) 33 45
Vinst |V 0,18 0,35
H, (Oe) 24 33
H,,s (Oe) 16 18
Qinst (graus) 5 20

Quanto aos pardmetros que dizem respeito a HR, embora os ajustes ndo tenham sido bons,

a diferenca nas razdes Vj,u/V é um ponto bastante saliente. A maior razdo Vj,y/V indica

que a fracdo da amostra acoplada aos graos interfaciais instdveis € maior na amostra D. Tal

fato também pode ser percebido visualmente pela maior drea entre as curvas de torque, HR,

apresentada pelas medidas na amostra D.

Em suma, para a amostra com maior rugosidade interfacial constatou-se um maior aco-
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plamento entre a camada F e os grdos interfaciais, além de um maior campo de anisotropia
uniaxial. Esse maior acoplamento deve-se aos maiores valores de H,, e Vi, /V encontrados
para essa amostra, os quais indicam o maior acoplamento da camada F aos graos interfaciais
estaveis e instaveis, respectivamente. Provavelmente, esse aumento se deve a rugosidade ter

aumentado o nimero de regides descompensadas na interface F/AF.

5.2.3 Influéncia da espessura da camada F

Em busca da compreensdo de como a espessura do NiFe influencia nas anisotropias e, so-
bretudo, na HR, foram utilizadas as amostras E e F. Note que aqui utilizaremos a composicao da
camada ferromagnética (NiFe), ao invés de camada F, para ndo confundirmos essa abreviatura
com o0 nome dado a uma das amostras que serd utilizada. Ambos os sistemas sdo multicamadas

e diferenciam-se apenas na espessura do NiFe, 200 A na amostra E e 400 A na amostra F.

As medidas de XRD, apresentadas na figura 5.1¢), foram normalizadas pelo pico (111)
da camada AF, em virtude dessa camada ter sido mantida com a mesma espessura. Quanto
ao tamanho de grao, como mostrado na tabela 5.1, ndo ha significativa variagdo no tamanho
de grao da camada AF, enquanto existe um aumento no tamanho médio de grdo do NiFe na

amostra mais espessa (amostra F).

As medidas de magnetizacdo de ambas as amostras estdo apresentadas na figura 5.15. Como
discutido na secdo 3.3.2, € esperada uma queda no valor de H,;, com o aumento da espessura do
NiFe. Os valores de H,;, sao de 70 Oe e 32 Oe, para as amostras E e F, respectivamente. Percebe-
se também uma diferenca nos valores dos campos de anisotropias, 100 Oe para a amostra F e

150 Oe para a amostra E.

As medidas de torque feitas em ambas as amostras, em campos de 140 Oe e 180 Oe, estdao
apresentados nas figuras 5.16 e 5.17. Pelo formato das medidas pode-se perceber uma anisotro-
pia predominantemente unidirecional; além disso, a HR € relativamente pequena nas curvas das
duas amostras. As curvas de torque médio, bem como as curvas de torque nos sentidos horério
e anti-hordrio, foram calculadas segundo o nosso modelo e estdo apresentadas juntamente com

as medidas experimentais.

A boa concordancia entre os dados experimentais e as curvas calculadas, para toda a faixa
de angulo, novamente revela a melhor aplicabilidade do modelo em sistemas com preddominan-
cia da anisotropia unidirecional, ou seja, em sistemas onde a razio H,,/H,, é pequena. Os

parametros utilizados para calcular as curvas de torque estdo apresentados na tabela 5.6.

Avaliando os parametros obtidos percebe-se que existe a predominancia do termo unidire-
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Figura 5.16: Medidas de torque e simulagdes para a amostra E. Medidas realizadas com o magnetdmetro descrito
em4.1.4.

cional, H,,, em ambas as amostras. Além disso, seu valor ¢ bem préximo do respectivo valor
de H,;, para cada uma das amostra.

O fato de H,, ser menor na amostra F, é devido justamente a essa ser a amostra com maior

espessura de NiFe. Sendo o EB um fenomeno interfacial, na amostra F, a parcela de NiFe
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Figura 5.17: Medidas de torque e simulagdes para a amostra F. Medidas realizadas com o magnetdmetro descrito

em 4.1.4.

Tabela 5.6: ParAmetros utilizados nos ajustes das amostras E e F, para o campo de 180 Oe.

Parametro | Amostra E | Amostra F
M, (emu/cc) 710 710
H,, (Oe) 28 10
H,, (Oe) 76 31
dun (graus) 7 5
Vinst |V 0,06 0,04
H,, (Oe) 17 6
H, (Oe) 46 19
Qinst (graus) 70 70

mais distante da interface contribui para reduzir o efeito do acoplamento de bias sobre toda essa

camada. Portanto, a diferenca de H,, entre as amostras nao estd necessariamente associada ao

numero de graos estaveis presentes na interface.

Quanto a HR dessas amostras, os valores encontrados para Vj,,/V sdo pequenos quando

comparados as demais amostras utilizadas em nosso estudo. Isso indica que, nessas amostras,

existe menor acoplamento entre o NiFe e os graos instdveis. Embora, em todas as situacdes

seja muito dificil determinar a causa pela qual isso acontece; nesse caso, o fato das amostras

E e F apresentarem um alto valor de H,, e pequena razio Vj,y/V, indica que essas amostras

apresentam somente uma pequena parcela dos graos interfaciais como sendo instiveis.

Ao comparar as razdes Vj,y /V entre essas amostras, percebe-se que a amostra E apresenta



102

uma razao levemente maior. Para aumentar a confianca nessa pequena diferenga que esta apre-
sentada na tabela 5.6, as HR estdo mostradas na figura 5.18, onde é possivel confirmar que a

HR € maior para a amostra E.

1x10°

H =180 Oe
amostra E

—o—amostra F

1x10°

HR(Nm)
X
L

-5x10° T T T T T
0 90 180 270 360

Ol (Graus)
Figura 5.18: HR (diferenca entre as medidas de torque feitas em ambos os sentidos) para as amostras E e F.

Em suma, percebeu-se que o aumento na espessura do NiFe acarretou uma diminui¢ao
na anisotropia unidirecional, como € esperado; porém, entre essas amostras, nada conclusivo
a respeito da HR foi possivel devido a pequena variacdo apresentada. Quanto a comparagdo
desse conjunto aos demais, foi vista uma pequena HR, indicando a presenca de poucos graos
instaveis na interface. Esse € um ponto interessante e que deve merecer atengdo futura, ja que

significa uma menor perda de energia por efeitos histeréticos.

5.2.4 Influéncia do material utilizado como AF

A fim de comparar o quanto as anisotropias € a HR podem ser afetadas pelo material AF
utilizamos as amostras A e B, nas quais o material AF sdo o FeMn e o IrMn, respectivamente.
Aqui é importante observar que, além da diferenca no material AF, existe outras diferencas entre
as amostras que podem comprometer uma comparacao direta entre parametros. As amostras
apresentam diferentes substratos e também diferentes espessuras de 7a na camada "buf fer”;
contudo, espera-se que esses efeitos nio sejam tdo significativos sobre o EB quanto a alteracdo

do material AF.

As medidas de XRD, apresentadas figura 5.1d), mostram a diferenca nas texturas cristalo-
grificas de ambas as amostras. Enquanto a amostra B apresenta dire¢des (111) bem definidas
para ambos os materiais, F e AF, a amostra A apresenta menor clareza na posic¢ao do pico (111)
da camada de FeMn, mostrando uma convolucao entre os picos das camadas F e AF. Em virtude

disso ndo foi possivel determinar os tamanhos médios de graos nessa amostra.
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As medidas de magnetizacdo estdo apresentadas na figura 5.19. A medida da amostra B ja

havia sido apresentada e o valor de H,;, € 28 Oe. A amostra A apresenta um valor de H,, = 42

Oe. Além disso, o degrau apresentado na medida de magnetizagdo da amostra A, préximo a

campo zero, indica que nem todo o material F estd acoplado ao material AF.

M/Ms
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Figura 5.19: Medidas de magnetizagio realizadas nas amostras A e B, utilizando VSM e AGFM, respectiva-

mente.

As medidas de torque realizadas na amostra A, em dois diferentes valores de campo externo,

estdo apresentadas na figura 5.20. Na mesma figura também estdo apresentados os ajustes

feitos utilizando o modelo descrito na secdo 4.2. Os parametros utilizados nos ajustes estdo

apresentados na tabela 5.7.

A amostra B, por sua vez, j4 teve as medidas de torque e os ajustes apresentados na figura

5.13, medidas nos mesmos valores de campo.

Tabela 5.7: Parimetros utilizados nos ajustes das amostras A e B, para o campo de 180 Oe.

Pardmetro | Amostra A | Amostra B
M, (emu/cc) 710 710
H,, (Oe) 85 40
H,, (Oe) 35 25
Oy (graus) 20 33
Vinst |V 0,23 0,18
H, (Oe) 51 24
H,, (Oe) 21 16
Qinst (graus) 10 5
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Figura 5.20: Curvas de torque medidas na amostra A. Na parte superior da figura estdo o torque médio e o
ajuste feito utilizando o modelo descrito, usando V;,;; = 0. Na parte inferior estdo as curvas medidas em ambos os
sentidos, bem como os ajustes realizados.

E importante salientar que, na amostra A, novamente foram encontradas as mesmas difi-
culdades no ajuste das medidas de torque, feitas nos sentidos hordrio e anti-hordrio. Aqui, a
dificuldade também pode estar relacionada ao fato do modelo considerar que todo o material F
estd acoplado ao AF, seja aos grios estdveis ou instaveis, enquanto o degrau na medida de mag-

netiza¢do indica que nessa amostra parte do material F ndo estaria sujeito a esse acoplamento.

Um ponto curioso, analisando as medidas de torque da amostra A, € que essa apresenta um
comportamento diferente das demais amostras. Nela, o menor valor do torque esté localizado
em angulos acima de 270°, enquanto nas demais amostras o menor valor localiza-se em dngulos
menores que 90°. Essa diferenca deve-se as medidas desse conjunto terem iniciado com H,, |
H.

Comparando as amostras A e B percebemos algumas diferencas importantes. Primeira-
mente, o fato de H,,, ser maior na amostra A pode estar relacionado a diferencas no acopla-
mento entre os diferentes materiais e também ao fato de termos uma menor por¢do da camada

F acoplada ao material AF, semelhante ao que foi discutido na secdo anterior (5.2.3).

Referente a HR a amostra A apresenta maior razdo Vj,y/V, fato que pode ser constatado
visualmente nas figuras 5.13 e 5.20. Isso indica que essa amostra apresenta maior acoplamento
entre a camada F e os grdo instdveis da interface; contudo, inferir as razdes desse aumento

necessitaria de uma investigacdo mais detalhada sobre os sistemas.
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Em suma, o fato da amostra A apresentar maiores valores para H,, e H,,, quando comparada
a amostra B, tem como principais contribuicdes o fato de nem toda a camada F estar acoplada ao
AF e a diferenca no material AF utilizado. Essa dltima, todavia, pode ser responsdvel por varias
diferencas entre as amostras, tais como a rugosidade interfacial, ao acoplamento entre os ma-
teriais, no tamanho dos graos, etc. Além disso, para conclusdes mais precisas, novas amostras

precisaria ser confeccionadas, padronizando o substrato e a espessura da camada “buf fer”.

5.2.5 Influéncia do campo externo sobre as anisotropias e sobre a HR.

Os dados apresentados em todas as tabelas anteriores especificam o valores de campos nos
quais as medidas foram feitas, isso porque, como discutido na se¢do 3.5, a magnitude do campo
externo pode influenciar nos valores obtidos tanto das anisotropias, uniaxial e unidirecional,

quanto da HR.

Em amostras onde ndo existe o EB, essa variagdo € esperada somente para medidas fei-
tas em campos abaixo do campo de anisotropia (Hy). Em se tratando de EB, dependendo do
caso, essa variacao persistirda mesmo em valores muito acima de Hy [7]. Nas secOes anteriores,
onde buscou-se comparar paradmetros entre as amostras, utilizou-se sempre medidas feitas nos

mesmos valores de campos e, além disso, acima dos respectivos campos de anisotropias.

As dependéncias de H,,, e H,;,, de todas as amostras utilizadas nesse trabalho, em fungdo
dos valores de campo externo estdo apresentadas nas figuras 5.21 e 5.22, respectivamente. Nes-
sas a confiabilidade nos dados de H,, e H,,, obtidos dos ajustes das curvas de torque € maior

quando feita com H > Hj.

Analisando as figuras 5.21 e 5.22 percebe-se um comportamento diferenciado da amostra
A em relacdo as demais. Essa amostra apresenta a maior alteracdo no valor de H,, e, além
disso, somente ela mostra variacdo significativa no valor de H,,, quando medida para valores de
campos acima de Hj, comportando-se semelhante ao sistema apresentado na figura 3.16. Acima
de 160 Oe, somente outra amostra (amostra D) apresentou dependencia H,, com o campo de

medida.

Geralmente, a explicacdo para a mudanca desses parametros, em valores de campo acima
do campo de anisotropia, aparece relacionada a alteracOes nas dire¢cOes relativas aos eixos de
anisotropias [46, 65], ¢,, no caso do nosso modelo. Chung et al. [116] apresentam como
os parametros H,, e H,, sdo influenciados pela separacdo entre os eixos de anisotropia. De
maneira complementar, Fujiwara et al. [46] consideram que a realizacao de ciclos de medidas

com o campo rodando em torno da amostra podem ser responsdveis por reorientagdes dos graos
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Figura 5.21: Variagdo de H,, com a magnitude de H nas diferentes amostras. A linha pontilhada indica o campo
acima do qual todas as amostras estdo acima do seu respectivo H.

100

== Amostra A
Amostra B
—N— Amostra C
80 - =%7= Amostra D
J —()—Amostra E

Amostra F

60 -

40 4

Han (Oe)

y T —TrTr T :l L B |
40 60 80 100 120 140 160 180 200
H (Oe)

Figura 5.22: Variagio de H,, com a magnitude de H nas diferentes amostras. A linha pontilhada indica o campo
acima do qual todas as amostras estdo acima do seu respectivo Hy.

interfaciais. Dessa forma, as medidas pela técnica de magnetometria de torque podem fazer com
que existam alteracdes nas separacgdes dos eixos de anisotropias, alterando assim, os valores de

H,, e H,;, quando medidos em campos diferentes.
A evolugdo de ¢, com o campo externo estd apresentada na figura 5.23.

Avaliando a influéncia do campo de medida sobre a separacdo das direcdes de anisotropia,

percebe-se que, em valores acima de Hj, algumas amostras apresentaram uma variagao signi-
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Figura 5.23: Variagdio em campo do angulo entre as dire¢des de anisotropia uniaxial e unidirecional. A linha
pontilhada indica o campo acima do qual todas as amostras estio acima do seu respectivo Hy.

ficativa de ¢,,, as amostras A, B e D. Embora na amostra B nenhuma alteracdo significativa
ocorra nos campos de anisotropia, para o caso da amostra D acreditamos que a variacdo de ¢,

seja o fator responsdvel pela mudanca percebida em H,,.

Quanto a amostra A, por sua vez, também parte das mudangas de H,, e H,, podem estar
relacionadas as varia¢des percebida em ¢, a medida que o campo varia. Contudo, acreditamos
que esse nao seja o unico fator responsavel pelo drastico aumento de H,, e pela alteracdo em

H,,, percebidos nessa amostra quando medida em H > H.

A figura 5.24 apresenta a evolu¢do com o campo da razdo Vi, /V. Essa razdo permite
avaliarmos possiveis alteragdes nos volumes da camada F acoplados aos graos instaveis (Vj,g)

e estd diretamente ligada a magnitude da HR.

Avaliando o comportamento de V;,s/V apresentado pelas diferentes amostras, percebe-
se que somente na amostra A existe uma diminuicao relativa no volume acoplado aos graos
instaveis a medida que o campo aumenta, mesmo em valores de campos acima de Hy. Logo,
acreditamos que esse fato, juntamente com a mudanga de ¢,,, pode estar contribuindo para o
comportamento diferenciado dos campos de anisotropia que € apresentado por essa amostra;

todavia, maiores investigagdes a esse respeito precisam ser feitas.
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6 Conclusoes e perspectivas

A proposta bésica desse trabalho foi estudar o fendmeno de EB utilizando a técnica de mag-
netometria de torque. Através dessa técnica € possivel avaliar, de maneira direta, a anisotropia
unidirecional e a HR, manifestacdes do fendmeno de EB que estdo ligadas ao acoplamento da
camada F com os diferentes tipos de graos formados na interface F/AF. Isso foi possivel em
func¢do da boa sensibilidade do magnetdmetro de torque e do modelo utilizado para a investiga-
cdo das amostras, o qual apresentou bons resultados quando aplicados em diferentes técnicas,

em alguns casos mesmo para valores de campos proximos ao campo de bias.

Nesse estudo, foram utilizadas amostras com constitui¢do bdsica de NiFe/IrMn e NiFe/FeMn
nas quais se buscou a variacdo de alguns parametros relacionados a ambas as camadas, F e AF,
e a interface entre elas. Dessa forma, foi possivel avaliar como esses parametros afetam, so-
bretudo, a HR e a anisotropia unidirecional, além da anisotropia uniaxial e a separacdo entre os

eixos de anisotropia.

A seguir, serdo destacados alguns resultados, que dizem respeito aos diferentes conjuntos

confeccionados.

e No que diz respeito a aplicabilidade do modelo, foi visto que os melhores resultados foram
encontrados quando utilizado em amostras que apresentam as menores razdes Hy, /H,,. Além
disso, o modelo mostrou-se adequados para a utilizacdo em diferentes técnicas (magnetometria

de torque, AMR e FMR), reforcando a confiabilidade nos pardmetros obtidos com os ajustes.

e O estudo feito na bicamada e na multicamada revelou que o empilhamento de camadas
com EB, recurso utilizado para confeccionar multicamadas, favorece a predominéncia do termo
unidirecional. Esse fato deve-se basicamente a dois motivos: primeiro, o empilhamento de
camadas leva a uma dispersao na anisotropia uniaxial, verificado pelos menores valores de H,,
e @y, encontrados na multicamada. Em seguida, o proprio valor de H,,, ¢ maior na multicamada,
o que atribuimos a possiveis alteragcdes interfaciais que podem ocorrer a medida que as camadas

sdo crescidas.

No que diz respeito a HR, foi visto que a razao Vj,s /V foi a mesma em ambas as amostras,
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bicamada e multicamada, o que significa que o empilhamento de camadas ndo esta resultando
em alteracdes na propor¢do entre o acoplamento da camada F aos diferentes tipos de graos

interfaciais.

e A variac@o da rugosidade na interface F/AF foi buscada utilizando diferentes espessuras
de Ta como camada "buf fer” e foi visto que a amostra com maior espessura de Ta apresentou
maior rugosidade na interface. Nessa amostra, mais rugosa, foram encontrados maiores valo-
res de anisotropia unidirecional (H,,) e de HR (V;,5;/V). Esse fato indica que o aumento da
rugosidade interfacial € responsdvel por um aumento no nimero de grios interfaciais descom-
pensados e, dessa forma, pelo aumento no acoplamento da camada F com ambos os tipos de

graos interfaciais.

e O aumento na espessura da camada F mostrou que, como esperado, existe a diminui¢ao de
H,;, na amostra com maior espessura. Quanto a andlise da HR, percebe-se uma leve diminui¢ao
para essa mesma amostra. Contudo, nenhuma das alteracdes anteriores foi possivel de ser ligada
diretamente a alteracdes na interface, visto que também a espessura da camada F estd sendo
alterada. Um ponto interessante em relacdo as duas amostras utilizadas nessa investigagcao €
que elas apresentam uma HR, e assim as perdas por fendmenos histeréticos, muito menores que

as demais amostras utilizadas em nosso trabalho.

e A influéncia do tipo de material AF sobre a anisotropia e a HR foi buscada utilizando
duas amostras que apresentam o FeMn e o IrMn como material AF. No caso do FeMn, foram
encontrados os maiores valores da HR e dos campos de anisotropia, uniaxial e unidirecional.
Todavia, na amostra com FeMn parte da camada F ndo estd acoplada ao AF, isso impede a
associagdo direta entre a variagdo dos parametros antes mencionados e a diferenca dos materiais
AF.

e Avaliando a influéncia do campo de medida sobre os principais parametros utilizados nos
ajustes, verificou-se que para valores de campos acima do campo de anisotropia, onde o mo-
delo torna-se confidvel, a maioria das amostras ndo apresentaram variacdes significativas. Uma
amostra apresentou variagdes no valor de H,,, a qual atribuimos a mudancas nos eixos de ani-
sotropias. Outra amostra, com o FeMn, apresentou forte variagao de H,, e H,,,, comportamento
que acreditamos estar relacionado as mudangas nos eixos de anisotropia e também as alteracdes

na razo Vi, /V que sdo apresentadas a medida que o campo aumenta.

Virias sdo as possibilidades para a continuidade desse trabalho. Quanto ao modelo, novos
termos podem ser inseridos para buscar melhores resultados, sobretudo em amostras que apre-

sentam maior anisotropia uniaxial. Quanto a modificacdo das amostras, pode-se buscar uma
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maior padronizacdo entre as elas, pois a diferenca que algumas amostras apresentam dificultam
a comparacao direta de parametros, como ocorreu entre as amostras A e B. Por fim, pontos in-
teressantes surgiram no trabalho e mereceriam maior investigacdo, entre os quais a explicagao
para a evolucdo com o campo apresentada pelas constantes de anisotropia em amostras com
FeMn, além disso, avaliar os fatores que levaram algumas amostras a apresentarem uma HR tao

pequena, e dessa forma tdo pouca perda de energia por efeitos histeréticos.
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1. Introduction

Torque magnetometry is known as a powerful tool to deter-
mine and analyze the magnetic anisotropy in magnetic materials.
Weiss [1], Webster [2] among others have built torque magnet-
ometers to study bulk magnetic materials. The torque data were
collected manually and a full torque measurement usually
required several hours. Later [3,4] the instruments incorporated
some kind of automation, becoming faster, with higher precision
and reliability. The torque technique was applied to the study of
magnetic thin films by Boyd [5] and Humphrey [6]. The equip-
ments required increased sensitivity in order to work with such
low magnetic moments. Since then torsion cantilevers and piezo-
electric cantilevers have been used in order to obtain a greater
sensibility [7-9]. Nowadays, the torque magnetometry is still
used to determine both in plane and out of plane anisotropy
constants in magnetic thin films [10,11], also at low temperatures
[12], reaching sensibilities of 107> Nm as in the instrument
developed by Rossel and co-workers [8] based on a torsion
cantilever. Systems based on piezoelectric sensors present very
good sensitivities, but also temperature and magnetic field
dependency, which must be regarded in the development t of
the instrument [8].

We have developed, and described in this work, an automated
torque magnetometer based on a torsion pendulum, capable of
investigating the magnetic torque and anisotropies on samples
as thin as 3 nm. By providing an appropriate tension on the
suspending wire, samples with larger magnetic moment can also

* Corresponding author. Fax: +55 3220 8032.
E-mail address: carara@smail.ufsm.br (M. Carara).
T Present Address: Instituto de Fisica da UFRGS, Av. Bento Gongalves 9500,
Caixa Postal 15051, CEP 91501-970, Porto Alegre, RS, Brazil.

0304-8853/$ - see front matter © 2011 Elsevier B.V. All rights reserved.
doi:10.1016/j,jmmm.2011.12.002

be measured. In addition the instrument is capable of measuring
out of plane and in plane anisotropies, by an appropriate position-
ing of the sample relative to the applied field. This feature permits
the study of magnetic system such monocrystalline thin films or
complex structures such as that with exchange-bias [13], which
still present some controversy on the origin of the energy terms
[14]. The sample’s angular position sensor that was used is that
developed by Peters [15], and presents a very low cost, simple
design and high angular sensitivity. The sensitivity obtained was
107'° Nm, which can be increased by reducing the environmental
mechanical noise. This sensibility is comparable to the best
instruments already developed based in torsion pendulum. The
instrument described is capable of measuring the full angular
torque range in magnetic films in a few minutes. To demonstrate
the final performance of the instrument, we show planar torque
measurements in thin Co films with thickness within the range
from 5 to 50 nm and a film presenting exchange-bias.

2. Torquemeter basics

The torque magnetometry technique consists basically in
applying a magnetic field in a known direction relative to the
sample, and detecting the torque produced. If the sample is free to
rotate, it will try to align its magnetization direction with the
applied field direction. The torque is detected by measuring the
restoring torque needed to keep the sample in the original position.

The system is based on a torsion balance, and a sketch is
presented in Fig. 1. Helmholtz coils (item 1 in Fig. 1) generate a
homogeneous magnetic field at the sample’s position (item 2). It
is worth to note that using these coils we can keep the sample
always under an homogeneous magnetic field. The coils’ base is
free to rotate around the sample (item 3) and the direction of the
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Fig. 1. General view of the instrument. (1) Helmholtz coils, (2) sample holder,
(3) rotatable base plate, (4) base plate’s driver, (5) applied field’s angular position
sensor and (6) sample’s angular position sensor.

applied field is controlled by a stepping-motor (item 4). The field
direction can be measured by a multi-turn potentiometer
mechanically coupled to the coils’ base (item 5). Item 6 in Fig. 1
encloses the sample’s angle sensor, which is rigidly connected to
the sample and the torsion balance.

The torsion balance is detailed in Fig. 2. The sample holder can be
seen at the bottom of the figure (item a in Fig. 2). The sample can be
mounted with its plane coplanar or orthogonal to the plane defined
by the applied field direction when the Helmholtz coils are moved,
for in plane or out of plane anisotropy investigation, respectively.
The sample holder is connected to the angular position sensor [15]
(item b) through a Pyrex rod (item c) and the set is suspended by a
non magnetic wire (item d), which contours the sample holder as a
small coil. The suspending wire (diameter=50 pum) can be ten-
sioned by the screws at the top and at the bottom (item e). The ideal
tension of the suspending wire depend on the measuring torque
range, as higher is the wire’s tension the higher the maximum
torque that can be measured. An air damping system to prevent
angular oscillations (item f) is attached to the Pyrex rod in order to
minimize the stabilization time.

When a magnetic field (H) is applied to the sample, the torque
(7) works to turn the sample around the suspending axis. In order
to determine the torque exerted, a current (I) is fed to the small
restoring coil (through the suspending metallic wire), which will
produce an additional torque that keeps the sample in its original
position. This position is measured by the angular position sensor
(item b in Fig. 2).

The torque can be determined by:

T=m x [iH, M

where p is the vacuum permeability, m is the magnetic moment
of the restoring coil, related to the geometry (number of turns N
and cross section A) and applied current (I) by the expression:

m = NIAn 2

n is a unit vector orthogonally aligned to the coils plane. In order
to obtain the anisotropy constants, the measured torque curve
must be fitted to the proper torque equation, according, for
example, the sample’s crystalline structure (see Ref. [16] for
torque versus angle expressions of cubic magnetocrystalline
anisotropies with the field applied at different planes).

"

Fig. 2. Detailed view of the torque sensor. (a) Sample holder, (b) capacitive
angular position sensor, (c) Pyrex rod connecting sample holder and angular
position sensor, (d) suspending metallic wire, (e) screws to control the wire’s
tension and (f) angular damping system.

A critical feature in determining the torque is to measure the
angular position of the sample. To overcome this difficulty the
angular position sensor developed by Peters [15] was used as
depicted in the Fig. 3(a). The sensor is composed by three coaxial
disks made of metallic coated circuit board as sketched in the
figure. The central disk (item 2 in Fig. 3(a)) is attached to the
Pyrex rod, being free to rotate with the sample. Disks 2 and 3 form
a capacitive bridge. If the bridge is initially balanced, motion of
the disk 2 relative to the 3 will unbalance the bridge, and this can
be measured by a lock-in amplifier connected to disk 1. The
equivalent electric circuit of the capacitive bridge is shown in
Fig. 3(b). A signal generator supplies the reference signal to the
capacitive bridge (4 V at 30 kHz) and a lock-in amplifier reads the
output voltage, which is proportional to the angular position of
the sample. As the sensitivity of the angular position sensor is
inversely proportional to the distance between the disks, the
central disk had its thickness reduced which permits an addi-
tional approximation between them.
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Fig. 3. (A) Schematic view of the capacitive transducer of the sample’s angular
position sensor. (B) Electrical equivalent of the capacitive transducer.
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Fig. 4. Torque versus applied magnetic field extracted from a circular Co sample
50 nm thick. Hc and Ms are obtained from this figure. Symbols are experimental
data. Hc is obtained from the value indicated in the graph, and depends on the
angle between the applied field and the sample’s magnetization. Ms is obtained
from the linear fitting of the red line to the experimental data in the high-field
region (For interpretation of the references to color in this figure legend, the
reader is referred to the web version of this article).

3. Operating mode

The torque magnetometer is self calibrated. If the counter-
torque coil geometry, the applied current and the relative angle
between n and H are known, the torque on the sample can be
easily determined by the use of expressions (1) and (2). This kind of
measurement, with the angle between n and H fixed, is particularly
suited to obtain parameters such as coercive field, saturation
magnetization and remanent magnetization. Ref. [6] shows how
to obtain these parameters form torque measurements.

Fig. 4 presents a typical torque versus magnetic applied field
curve obtained from a circular Co sample 50 nm thick and 6 mm in
diameter. For these samples, which present an in-plane uniaxial
anisotropy (shown later) and considering that the applied field is
much lower than the demagnetizing one, the magnetization of the
sample lies in the plane of the film. This fact permits to know both,
the magnetization and applied field directions. The angle between
the applied field and the sample’s plane (magnetization) was kept
at 45°, so a component of the field is used to change the sample’s
magnetization and we are able to detect a torque for any value of
M 0. As the applied field is changed from —Hpgx t0 Hpgy, its
projection in the plane of the sample goes from — Hp,qx Cos 45 to
+Hnax Cos 45 . At the coercive field M=0, then t=0. At this field
the projection of the applied field in the plane of the sample is the
coercive field Hc in that direction. For all the points above the

saturation field He, M=Ms, and the torque increases linearly with
the applied field, allowing one to obtain Ms.

Another kind of measurement requires the angle between n
and H to be variable, and allows one to obtain, for example, the
anisotropy constants in the plane of the film. At certain angles the
counter-torque current needed to maintain the position of the
sample might be too high. This would increase the temperature of
the suspending wire, and would modify the separation between
the plates of the angular position sensor due to thermal expansion
of the wire. In cases like these, it is more convenient to let the
sample rotate under the torque promoted by the applied field
aligning itself to the equilibrium direction.

By knowing the torsion constant of the suspending wire and
the angular dislocation of the sample, the torque can then be
easily measured. This procedure requires calibration of both the
wire’s torsion constant and the angle-to-voltage ratio of the
angular position sensor. These can easily be made with the help
of the torque produced by the restoring coil and by a slight
rotation the magnetic field around the sample.

The position sensor is calibrated placing the sample plane
aligned to the suspending wire. A magnetic field parallel to the
sample plane, high enough to saturate the sample, is applied. As
the sample’s magnetization and the magnetic field are aligned, no
torque is produced. As the magnetic field is slightly dislocated
from its initial position, the sample will rotate accompanying the
field. As the restoring torque from the torsion wire is much
smaller than the magnetic torque, the angular displacement of
the field and the sample can be considered the same. By measur-
ing the output voltage of the position sensor (Vsensor) at several
angles relative to the initial position, a linear relation can be
verified, and it is used as the angle-to-voltage ratio of the angular
position sensor.

To calibrate the wire’s torsion constant (k), a two step process
is needed. Without a sample in the sample holder and with a
known current flowing through the restoring coil a known
magnetic moment, m,, is generated. When H and m, are aligned,
no angular displacement is observed when the magnetic field
intensity is changed. Next, H is rotated by a known angle (0y),
which will produce a torque over m,. and the new equilibrium
position is established when the magnetic torque is counter-
balanced by the torsion of the suspending wire or

MycigH sin(0y—0m) = kOpm,,,.,. = aVsensor, 3)

where a is the proportionality constant between torque and
Vsensor» Om is the angular displacement of m,, which is known
from the anterior calibration procedure. So the torque over the
counter torque coil can be determined and related to Viensor.

At this point it is important to point out that the measurable
maximum torque it is associated to the k parameter, which is
proportional to the suspending wire’s stress, and it must be
adjusted to retain the Eq. (3) in the linear regime for the desired
torque range and better resolution. The angular resolution
obtained was of 1077 rad.

Fig. 5 presents a measurement of the planar torque obtained
from a circular Co sample 5 nm thick and 6 mm in diameter. Open
circles are the experimental data corrected for the sample rota-
tion (the original experimental data, before correction for the
sample rotation, is shown as a dashed blue line). The solid red
curve was obtained fitting the first three even terms from a
Fourier series expansion, used to obtain the anisotropy constants.
It can be seen from the figure that even for this very thin sample,
the noise (roughly the size of the symbols) is much smaller than
the signal from the measured torque. It is worth to note that the
studied samples are textured with the c-axis orthogonal to the
sample’s plane; also the measured effective anisotropy is an



1564 J. Rigue et al. / Journal of Magnetism and Magnetic Materials 324 (2012) 1561-1564

1x1079 — . . . .
Co (5 nm)
over Si (111 a
— 5x10710 ar
£
<
[0) 0
>
iog
S
-5x10710 -
Ax1079 -

0 90 180 270 360
Angle (degrees)

Fig. 5. Torque versus applied field’s direction extracted from a circular Co sample
5nm thick and 6 mm in diameter. Open circles are the experimental data
corrected for the sample rotation. Dashed blue line is the original experimental
data, before correction for the sample rotation. Solid red curve was obtained fitting
the first three even terms from a Fourier series expansion to the corrected
experimental data (For interpretation of the references to color in this figure
legend, the reader is referred to the web version of this article).
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Fig. 6. Torque versus applied field direction extracted from circular Co samples
10 nm (OJ) and 50 nm (©) thick, both 6 mm in diameter, corrected for the sample
rotation.

Table 1

Anisotropy constants of circular Co samples grown over Si substrates. The values
were obtained by fitting the experimental torque data to a three terms Fourier
series.

Sample thickness (nm) K; (J/m3) K (J/m3) Ks (J/m3)
5 3080 2300 415

10 3590 1500 400

50 7780 0 0

in-plane one induced during the sample’s growth by the field of
the magnetron sputtering.

The fitting of a Fourier series to the data shows a strong
component from a uniaxial anisotropy (2nd order), and additional
terms of 4th and 6th orders. As the thickness of the Co film is
increased from 5 to 50 nm, a gradual reduction of the higher order
terms is observed, as shown in Figs. 5, 6 and Table 1. Just the term
relative to the uniaxial anisotropy is present for films 50 nm and
thicker.

Another example of application of torque magnetometer
requiring high sensitivity in function of the reduced magnetic
moment is the study of systems with exchange bias. Fig. 7
presents the torque curves obtained from a NiFe/FeMn sample

4x10° 4 & 250e
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0 90 180 270 360
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Fig. 7. Torque versus applied fields direction, at several applied field, measured
for a NiFe(30 nm)/FeMn(15 nm) sample. The applied fields are indicated in the
Figure.

at several applied fields. It can be seen from the figure an
evolution of torque curves from a behavior predominantly uni-
directional to another predominantly uniaxial.

4. Conclusions

A torque magnetometer to study the magnetic properties of
thin films has been built. One of the most important features of
the instrument is the possibility of self- calibration. The instru-
ment’s sensitivity is high enough to measure the planar torque of
thin films Co samples as thin as 5 nm, and bilayers presenting
exchange bias. The smallest torque that can be usefully measured
is approximately 107" Nm. The ultimate sensitivity could be
improved further by reduction of the mechanical noise from the
surrounding environment.
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1. Introduction
The exchange bias phenomena occurs in thin layered films and is due to the coupling
between a ferromagnetic (F) material and an antiferromagnetic (AF) one. The observed
manifestations of the phenomena are the field shift in the magnetization curves, the increase in
the coercive field when compared to the uncoupled F material and a difference in the clockwise
and counterclockwise torque curves, called rotational hysteresis (RH). The RH occurs even

when measuring magnetic field is higher than the saturation one [1].

In samples of polycrystalline thin films, the F/AF interface can be described as
constituted, at least, by two kinds of grains [2 - 5], each one behaving like a single-domain but
presenting a different behavior during the magnetization reversal process. The first one, called
stable grains, remains aligned with the bias coupling direction even when the magnetization of
the F layer is reversed. Such gains give rise to the unidirectional anisotropy and the field shift
in the magnetization curves [6, 7]. The second kind of grains, the unstable ones, rotates
irreversibly during the magnetization reversal process giving rise to the RH and the increase in

the coercive field [3].

In relation to the magnetic applied field, there are at least two ways to study the
exchange bias phenomena; (i) by changing the magnetic field intensity maintaining its direction
relative to some axis of the sample or (i7) by maintaining fixed the applied field intensity and
changing its direction relative to this axis. All techniques bring out different and
complementary information on the subject. In some cases, the obtained parameters which

describe the samples can be very different depending on the used technique [8, 9].
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Additionally, some techniques present some peculiarities, as is the case of the HR in the torque

measurements [6].

In this work, we have used a phenomenological model to describe the magnetic
behavior of polycrystalline samples which present the exchange bias phenomena. We have
presented here results obtained by magnetization curves and ferromagnetic resonance
(classified as i, above) and torque measurements and anisotropic magnetoresistance (above
classified as ii). The model, further described, has presented coherence in describing the results
obtained from different techniques. The study was applied to two samples, similar in thickness
and composition but one of them in the form of a bilayer and the other one as a multilayer, in
order to investigate how the stacking of layers affects the exchange-bias and the stability of the

interfacial grains.

2. Sample preparation and experimental techniques

The samples grown to our study were deposited onto Si(100) substrate at room
temperature using a magnetron sputtering system. The first one is composed by a buffer layer
of Ta(150A), a bilayer of Nig;Fe;o(300A)/Ir;0Mnsy)(150A) and a capping layer of Ta(50A). The
other sample is a multilayer, where the above bilayer + capping layer was 20x repeated over
Ta(150A) buffer layer. The base pressure to grow both samples was less than 107 Torr and the
Ar" partial pressure during the deposition was 2 mTorr. The deposition occurred in the presence
of a static magnetic field of 1.0 kOe applied parallel to the substrate plane in order to define the

anisotropy direction.



The structural character of the studied samples was checked via X-ray diffraction and

indicate a (111) out-of-plane preferential growth for both the Nig;Fe9 and Ir,oMng layers.

All experimental data were obtained at room temperature and with the magnetic

field applied in the samples’ plane.

The magnetization curves were measured using an Alternate Gradient Field
Magnetometer (AGFM) and the ferromagnetic resonance (FMR) dispersion relations were
obtained using a broad band technique in a vector network analyzer [10]. The magnetic field
(H), ranging from -200 Oe until +200 Oe, was great enough to saturate the sample in any

direction.

The torque curves were measured using a torque magnetometer, as described in the ref.
[11]. The anisotropic magnetoresistance (AMR) was measured using a Wheatstone bridge
configuration. In both techniques H were made to rotate in the clockwise and counterclockwise
directions, using the same procedure: a field of -200 Oe was applied to the sample along the
easy axis, then field was reduced to zero and the positive measuring field was applied, so the

data were measured.

3. Results and Discussion

The items a) and b) of the figure 1 present the magnetization curves of the multilayer and
the bilayer sample, respectively. From the curves it can be seen that the exchange coupling is

present in both samples and the bias fields are 38 Oe and 28 Oe, for the multilayer and bilayer



samples, respectively. Also, the squareness of the magnetization curves is higher for the bilayer

sample when compared to the multilayer one.

FIG. 1 HERE

The figure 2a) present the field evolution of the resonance frequency measured at
different angle for the multilayer sample. For these measurements, the magnetic field was
applied at the angles, relative to the easy axis, indicated in the figure. Such evolutions were
measured from zero to 360 degree, with a step 18 degree. From these measurements it were
constructed the curves shown in the figure 2b), which present the angular evolution of the

resonance frequency with the applied field intensity indicated in the figure.

FIG. 2 HERE

Some torque measurements are shown in the Fig. 3. In a) are presented the data
obtained from the multilayer sample and in b) for the bilayer one. Red circles in the figure
represent torque data measured in the clockwise direction, while the green triangles represent
the data obtained in the counterclockwise direction. The RH can be observed as the difference

between the clockwise and counterclockwise curves.

By comparing the torque curves from the two samples, it can be seen that while the
multilayer sample presents a predominant unidirectional character, the bilayer sample also

present the fingerprint of the uniaxial anisotropy.

FIG. 3 HERE

The figure 4 presents the AMR measurements as function of the angle between the
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current and the applied field for different fields’ intensities. Figure 4(a) present the data
obtained from the multilayer and 4(b) the data from the bilayer sample. Despite the magnetic
field was set as constant and rotated in both directions, clockwise and counterclockwise, in the
plane of the samples, similar to the torque measurements, in contrast with the results reported

in ref. [12], no clearly hysteresis can be visualized on the AMR measurements.

FIGURE 4 HERE

Concerning to the torque curves, two kinds of investigations can be made. The first, and
most common one, is made by averaging the clockwise and counterclockwise torque data [6],

as shown by the open squares in the Fig. 5, for the multilayer sample.

FIG. 5 HERE

By fitting the average torque curve, measured at fields higher than the saturation one, it
is possible to quantify the effective uniaxial anisotropy of the F layers as well as the
unidirectional anisotropy [13, 14]. Although this kind of analysis is useful in several situations
[6, 13], as it treats the average torque, this kind of fitting disregards the interfacial contributions
from the unstable grains. In order to consider such contributions, it must be considered the
difference between the clockwise and counterclockwise torque curves, the RH, as shown by the

open circles in the fig. 5.

A better insight on the magnetic properties of the studied samples can be obtained using
a simple model, suitable to polycrystalline samples and similar to that presented by Harres and
Geshev [4, 15]. However, the model here discussed considers the F/AF interface composed by

just two kinds of grains, as proposed by Fujiwara et al [3] and sketched in the Figure 6.



FIGURE 6 HERE

The proposed model will be presented in two steps. First, it is considered just the F
layer, with the volume V, and its interaction with the applied field and the stable interfacial

grains [3, 4, 14].
E=VMS(—HCOS(0{—¢F)+HK sin2(¢F)—Hh cos(@ —¢W)), (D)

where the first, second and third term are the Zeeman, uniaxial and unidirectional energies,
respectively. The uniaxial and unidirectional anisotropies are considered as being non collinear
and ¢@,,, in the expression (1), accounts for such misalignment. & and @, are the applied field
angle relative to the uniaxial anisotropy and the equilibrium angle of the magnetization of the F
layer, respectively. For each H and « pair, the @ angle was found by numerical minimization
the expression (1), considering coherent rotation of the magnetization. This approach is valid
for H > Hy, (saturation field), when the samples behaves like a monodomain. The My values

were obtained by fitting the f;x H curve [16]. The Hy, Hj, and ¢, values were chosen in order

to have the best fit to the experimental data.

With the calculated ¢ equilibrium angles, the AMR x « curves were calculated by
considering the cos’ @ dependence of the resistivity for polycrystalline materials [17]. The f X
o curves were calculated using the Smit-Beljers procedure [18], which considers the second
derivatives of the free magnetic energies relative to the magnetization angles. The torque over
the sample can be calculated by differentiating the expression (1) relative to ¢ [6].

This approach has been proved to be good to describe the AMR, FMR and average
torque data, as shown by the solid lines in the figures 2, 4 and 5. Note that the results obtained
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for AMR (figure 4) were well fitted even for H ~ Hy. It is worth to note that, for the three
techniques, the same set of fitting parameters were used as shown in the Table L
(Unfortunately, our experimental FMR system does not have sensitivity enough to measure the
bilayer sample.)

Table I here

By using the expression 1 the average torque curves can be well fitted. However for an
additional discussion, involving the rotational hysteresis, it is necessary to introduce the
unstable interfacial grains. As written above, the interface F/AF is considered as divided in two
kind of grains, as depicted in the figure 6, which behave differently when the magnetization
rotates in the sample’s plane. The first type of interfacial grains are maintained aligned to the
AF, the so called stable grains, giving rise to the unidirectional anisotropy and its effects were
already included in the expression 1. The next kind of grains, are the unstable AF interfacial
ones. They rotate irreversibly and with a phase shift in relation to the F layer. The

magnetization reversion of such grains gives rise to the rotational hysteresis.

FIGURE 7 HERE

In our model, the hole of the unstable grains was taken into account by the addiction of another
magnetic moment, F;, corresponding to the average behavior of the ferromagnetic layer
coupled to the unstable grains, as sketched in the figure 7. In this context, @, accounts for the
phase difference between the magnetic moments F and F;. The additional term occupies a V;
volume and it is subjected to the same energies of the main layer, but with Hg; and Hp,,

uniaxial and unidirectional anisotropies fields, respectively. The model can be summarized as



E=VM; (—Hcos(a—¢p)+HK sin’ (@) — H,, cos(@, _¢un))
— Hcos@—@, —@,,,) + Hy, sin’ (@ —4,,,)+ @)

+V. M,
- Hbl COS(¢F - ¢un - ¢unst)

Again, the torque over the sample can be calculated by differentiating the expression (2)
in relation to ¢@r at the equilibrium angle [6]. In this way, for each pair & and H the equilibrium
angle ¢ is numerically calculated as well as the torque over the sample. The signal (£) in the
expression (2) stems from the fact that the V; portion of the sample, while rotating with a phase
lag, contributes to reduce the total torque. So, in the expression (2) the (+) signal is used to
analyze the torque data measured in the counterclockwise direction while the (-) signal is used

to analyze the data obtained with the field angle ranging in the clockwise direction.

The fitting procedure for the torque measurements was made as follow. The average
torque curve was obtained from clockwise and counterclockwise torque measurements. By
doing this, only the contribution from F layer coupled to the stable spins are considered. The
sample’s portion coupled to the unstable spins were disregarded (V; = 0) because their effects
are compensated in the measurement of the clockwise and counterclockwise torque curves. V
was fixed at the whole volume of the F layers. After the parameters had been obtained from the
average curve fitting, the clockwise and counterclockwise curves were fitted, including the
square brackets term of the expression (2), or V| > 0. The anisotropies field values (Hg; and
Hp1), @ums and V; were chosen in order to fit the clockwise or counterclockwise torque
measurement. The calculated torque curves are shown as the solid lines in the Figure 3 for the
multilayer and bilayer samples, also the values of the additional terms are presented in the

Table 1.



As can be seen in the figure 3a for the multilayer sample both measured curves, in the
clockwise and counterclockwise direction, were well fitted by the expression 2. By comparing
the calculated curve with the measured one for the bilayer sample, Fig. 3b, it can be seen that
the fitting is not so good in comparison to the multilayer sample. On the other side, the average
torque curves for both samples are well fitted to the model. We believe that the fitting, around
180° could be improved by the introduction of an additional moment F in the expression (2),
similar to the F; above discussed, with its proper anisotropies energies and relative orientation
to the easy axis. Similar approach was made by Harres and Geshev [4, 15] to fit the

magnetization curves of bilayer samples presenting exchange-bias.

It is worth to note that the amplitudes of the calculated torques are strongly influenced
by the amplitude of the anisotropies fields, saturation magnetization and the sample’s volume,
as well as, by the misalignment between the uniaxial and unidirectional anisotropy axis (¢,,). In
fact in the expression (2) these three parameters act in order to determine the amplitude of each
term. On the other hand, the Zeeman term depends only from the Mg, V and V;, as a
consequence by fitting the total torque curves it was possible to extract the relative volumes
independently from the anisotropy fields. Considering the RH, present in the torque
measurements, we have determined the relative volume coupled to the unstable grains, value

that is around 18% of the total one, for both samples.

No hysteresis effect can be observed in the FMR curves due to the measuring
procedure. In what concerns the AMR curves, no visible hysteresis effect was found in contrast
to that reported in ref. [12], an indication, in our case, of no effect of the unstable grains on the

AMR measurements. This can be due to the thicknesses of our samples; ~3 x thicker compared
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to the samples studies in the ref. [12]. Probably the current is shunted by the by the center of
the layers, so the scattering at the interfaces, where would be the influence of the unstable

grains, would produce a higher resistivity.

The model here described proved useful to describe both samples. It can be seen a good
agreement between the parameters obtained from the different techniques, above classified as i)
and ii). From the Table I, it can be seen that while for the multilayer sample there is a
predominance of the unidirectional anisotropy, for the bilayer sample the uniaxial character it is

also well evident.

The signature of the presence of the misalignment between the uniaxial and
unidirectional anisotropies (@,) can be seen on the asymmetric evolution of the FMR and
AMR measurement around 180°. By the fitting of the model to the data, such misalignment can
be determined, and it is presented in the table I. ¢, is higher in the bilayer sample compared to
multilayer one. This fact and the reduced value of the Hg for the multilayer sample is an
indication of a dispersion of the anisotropy axes as the layers are being stacked. The higher
anisotropy dispersion in the multilayer sample can be the responsible by the reduced squareness

of the magnetization curves of the multilayer sample when compared to the bilayer one.

By comparing the H;, and @,,;; values between the multilayer and bilayer samples it can
be seen that such values are lower in the bilayer sample. These parameters are due to the
interface effects and no similarities in the interfaces between the samples are expected. In fact,
as the layers are being stacked in order to build the multilayer sample, the roughness is
increased modifying, by this way, the F/AF interfaces. Probably, the higher value of H,, of the

multilayer sample is due the higher number of uncompensed regions at the interfaces.
11



4. Conclusions

The simple model expressed in the Eq. (2) has proved useful to describe experimental
data of F/AF system obtained from different techniques. Basically, the model describes the
reversion of magnetization of the F layer exchange coupled by exchange bias to an AF one.
The existence of the RH in torque measurements was introduced in the model by means of an
additional ferromagnetic layer (F;) coupled to unstable grains, whose reversion present a phase
shift relative to the main one. From the fitting, it was also possible evaluate the volumetric

fraction of the ferromagnetic layer coupled to the unstable grains in the interface, V.

Comparing the parameters from the two samples, expressed in the Table I, it can be
seen that the stacking of the layers in order to build the multilayer sample, reduces the average
uniaxial anisotropies field and misalignment relative to the unidirectional anisotropy axis. The
ratio V;/V of both samples is very similar, on the other hand, the torque curves and the RH have
different shapes in view of the different H,/Hg ratio presented by the samples. Also, the

multilayer sample has presented a higher H},, probably due to a higher interfacial roughness.
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MULTILAYER
[Nis;Fe 19(300A)/IraoMnso(150A)/Ta(50 A)]x20

BILAYER
NigiFe o(300A)/Ir0Mngy(150A)

Parameter AMR FMR Torque AMR Torque
Mg (emu/cc) 710 710 710 710 710
Hg (Oe) 5 6 8 38 40
H, (Oe) 37 37 37 25 25
Oun (degree) 7 8 8 32 33
Vi/V 0 0 0.18 0 0.18
Hg; (Oe) - - 1.6 - 24
Hp; (Oe) - - 7.4 - 16
Ounst (degree) - - 35 - 5

Table I: Parameters used to fit the experimental curves shown in the figures 2, 3 and 4 for the

studied samples. The last four parameters were used to fit just the torque curves to account

the rotational hysteresis, as discussed in the text.
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Figure captions

Fig. 1.

Fig. 2.

Fig. 3.

Fig. 4.

Fig. 5.

Normalized magnetization curve for the studied samples, measured along the easy (blue
circles and green squares) and hard axis (red triangles). Panel a) present data from the
multilayer sample and panel b) from the bilayer one.

Symbols represent the ferromagnetic resonance dispersion relation data from the
multilayer sample. a) Applied field evolution of the resonance frequency measured at
the angles indicated in the figure. b) Angular evolution of the resonance frequency
obtained at the applied field indicated by de dashed lines in the panel a). Solid lines in
b) were calculated using a model described in the text.

Magnetic torque curves obtained from the studied sample at different values of external
magnetic field ranging clockwise (red circles) and counterclockwise (green triangles).
Panel a) presents the data from the multilayer samples and panel b) present data from
the bilayer one.

Anisotropic magnetoresistance measured (symbols) as function of the angle of the
applied field relative to a sample’s axis. Solid lines in the figure were calculated using
the model described in the text. (a) Results for the multilayer sample and (b) for the
bilayer one.

Averaged torque curve measured at 200 Oe (squares) for the multilayer sample and
rotational hysteresis (circles). Solid line was calculated using the model described in the

text.
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Fig. 6. The figure represents the F/AF interface structure of the studied samples. (a) All
interfacial grains are aligned with the AF layer. (b) As the F layer rotates accompanying
the external field, some grains remains aligned to the AF layer, called stable grains.
Additional grains, the unstable grains, follow the F layer but with a phase difference.

Fig. 7. Sketch of the magnetic moment of the ferromagnetic layer coupled to the stable grains

(F moment) and unstable grains (F1 moment) at the interface.
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APENDICE A - Ajustes utilizando o software
desenvolvido com base no modelo
proposto

Baseando-se no modelo descrito na secdo 4.2 foi desenvolvido um programa em linguagem
Maple® para realizar os cdculos e encontrar o angulo de equilibio da magnetizagdo, ¢r. O
objetivo desse apéndice € mostrar como cada um dos principias parametros usados na expressao

4.16 (Hyp, Hans Quns Vinst/V € @insy) influencia a curva de torque que é calculada.

Utilizando a amostra C, cujas medidas e ajustes estdo mostrados e discutidos na secdao 5.2.1,
apresentamos na figura A.la) a medida de torque médio e o melhor ajuste realizado utilizando

nosso programa, além dos parametros que levaram a esse ajuste.

Nas figuras A.1b) e A.1c) tem-se o efeito gerado sobre a curva calculada devido o acrés-
cimo de 1 Oe nos parametros H,, € H,,, respectivamente. Em destaque estdo as regides que
apresentam maiores diferenga entre as curvas medida e calculada. Em d) da figura A.1, a mesma

comparacao pode ser feita para uma diferenca de 2° no parametro ¢,,.

Quanto aos grdos interfaciais instaveis (Vi > 0), a figura A.2a) apresenta a medida de
torque feita para o campo de 200 Oe girando no sentido horario e o melhor ajuste encontrado.
Novamente, em A.2b) e A.2¢) estdo destacadas a principais diferengas entre as curvas medidas

e calculadas, agora com uma diferenca de 0,04 na razdo Vj,s /V e de 10° para @,y
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Figura A.1: Medida de torque médio (circulos) e curvas calculadas (linha) para a amostra C em fungéo do angulo
de aplicacdo do campo, feitas para 200 Oe. a) curva calculada com os melhores pardmetros encontrados para a
amostra. b) e c) correspondem a alteracdes de 1 Oe sobre os valores de H,, e H,,, respectivamente. d) mudanga
de 2° no defasagem entre as anisotropias.
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Figura A.2: Medida de torque feita com o campo girando no sentido hordrio (circulos) e curvas calculadas
(linha) para a amostra C em fung¢@o do angulo de aplicagdo do campo, feitas para 200 Oe. a) curva calculada com
os melhores pardmetros. b) mudancga de 0,04 na razio V;,s /V. c) alteragéo de 10° em @y .



