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Resumo
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por magnetometria de torque

AUTOR: JOSUE NEROTI RIGUE
ORIENTADOR: MARCOS A. CARARA
Data e Local da Defesa: Santa Maria, 03 de dezembro de 2010

Ao se estudar o comportamento magnético dos materiais um parametro de grande impor-
tancia a ser analisado sdo as constantes de anisotropia. Elas podem ser associadas a energia de
anisotropia efetiva ou a anisotropias mais especificas como, por exemplo, a magnetocristalina.
Na deposi¢do de filmes finos pela técnica de "magnetron sputtering" pode-se induzir nas amos-
tras uma anisotropia efetiva uniaxial durante a deposi¢do, em virtude da existéncia do campo
magnético nos canhdes e do movimento do substrato sobre esses. Contudo, existem diversos
outros fatores que influenciam a anisotropia, entre eles a espessura do filme, sua composig¢ao,
bem como o tipo de substrato utilizado. Nesse trabalho dois conjuntos de filmes finos de Co,
com espessuras de 50 & 500 A, foram crescidos por essa técnica. Cada conjunto se diferencia
pelo tipo de substrato utilizado [vidro ou Si(111)]. Para analisar a anisotropia das amostras foi
construido e automatizado um magnetdmetro de torque. O estudo mostrou que para os dois
conjuntos a anisotropia uniaxial, induzida durante a confeccdo dos filmes, é predominante nas
amostras de maior espessuras. Para o caso do vidro observa-se anisotropia unicamente uniaxial
a partir de aproximadamente 230 A e para o Silicio em torno de 400 A. Abaixo dessas espes-
suras, em ambos 0s casos, a interacdo com o substrato provocou o surgimento de um termo
anisotropico biaxial e, de forma menos intensa, de um termo triaxial. As anisotropias asso-
ciadas a esses termos, e que se manifestam de forma diferente em cada caso em virtude da
forma como cada substrato interage com o Co, provavelmente sdo de origem magnetoelastica
ou magnetocristalina. Nesse estudo também foi feita uma investigacao a respeito da estrutura
morfoldgica da superficie e da estrutura cristalografica dos filmes.

Palavras-chave: Filmes Finos; Anisotropias Magnéticas; Magnetometria de Torque.
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Magnetic anisotropies in Co thin films:An analysis by torque
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By studying the magnetic behavior of materials a very important parameter to be analyzed
are the constants of anisotropy. They can be associated with an effective anisotropy energy or
to a more specific one as, for example, the magnetocrystalline. During the thin films deposition
by magnetron sputtering, an uniaxial effective anisotropy can be induced due to the presence
of a magnetic field over the sputtering guns and the relative motion of the substrate. However,
several additional factors may control the anisotropy, including the film thickness, composi-
tion and substrate. In this work, two set of Co samples were grown by magnetron sputtering,
with thickness ranging from 50 A to 500 A. The difference between the set of samples is the
substrate, glass or Si(111). In order to study the magnetic anisotropy in these samples a torque
magnetometer was developed. The study has shown that for both set of samples the uniaxial ani-
sotropy, induced in the growth procedure, is the main one for the thicker samples. Above some
thickness the samples present just uniaxial anisotropy, 230 A and 400 A for samples grown over
glass and Si, respectively. Below these thicknesses, for both set of samples, the interaction with
the substrate promotes the appearing of a biaxial and, less intense, triaxial anisotropies. The
origin of these anisotropy terms are, probably, from magnetoelastic interaction with substrate
and magnetocrystalline. Also, it was made an investigation of the surface’s morphology and
crystalline structures of the studied samples.

Key-words: Thin films; Magnetic Anisotropy; Torque Magnetometry.
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1 Introducao

O estudo das anisotropias magnéticas sempre foi um importante assunto a se tratar na fi-
sica dos materiais, porque as anisotropias sdo cruciais no projeto da maior parte dos materiais

magnéticos de interesse comercial.

De uma maneira mais especifica, a andlise de materiais na forma de filmes finos além de
ser uma importante ferramenta utilizada na compreensao mais fundamental da origem dessas
anisotropias também ¢é importante por se encontrarem aplica¢des tecnoldgicas em crescente
interesse para amostras com essa geometria. Cientificamente esses sistemas possibilitam o
surgimento e testes de modelos tedricos que visam uma compreensdo mais aprofundada das
anisotropias magnéticas. Somado a isso, tecnologicamente sio amplamente empregados no
armazenamento de dados, tanto na gravacdo quanto na leitura e também na midia onde esses

dados sdo gravados.

Um material na forma de filmes finos apresenta propriedades peculiares, onde os efeitos de
volume, de superficie e interface sdo fatores que apresentam uma importante relevancia sobre a

anisotropia da amostra.

Ao se analisar as anisotropias magnéticas um parametro de grande relevancia a ser visto e
entendido s@o as constantes de anisotropias. Essas constantes permitem entender e quantificar
as energias envolvidas no processo de magnetizacdo. Entre as técnicas utilizadas para a andlise
dessas constantes, a magnetometria de torque € a que permite obter de forma mais direta esse
parametro, visto que o torque € obtido diretamente pela derivada da energia. Com o evoluir
dos anos, os magnetometros de torque, que primeiramente sé eram utilizados para a andlise de
materiais volumosos, ou bulk, passaram a ser aprimorados para terem aplicacdes também em

filmes finos magnéticos [1].
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1.1 Motivacao, delimitacao do problema e objetivos

Movido pelo interesse em uma compreensao mais aprofundada das influéncias causadas
pelos efeitos de volume, de superficie e interface em uma dada amostra e, de forma mais espe-
cifica, de como esses fatores influenciam nas constantes de anisotropia; nesse trabalho tem-se
como principal objetivo analisar como a espessura e o substrato sobre o qual o filme € crescido
influenciam sobre o valor dessas constantes. Aqui entra outro importante objetivo de nosso
trabalho, construir e automatizar um magnetdmetro de torque de sensibilidade suficiente para

viabilizar esse estudo.

Para a confeccdo dos filmes finos utilizou-se a técnica de magnetron sputtering. O material
escolhido foi o cobalto (Co) e a faixa de espessura varia de 50 a 500 A, permitindo analisar a
situacdo onde a influéncia do substrato sobre as propriedades estudadas, eventualmente, venha
a ser maior. Como substratos foram escolhidos o Silicio(111) e o vidro, devido as propriedades

cristalograficas extremas do dois, monocristalino no primeiro e amorfo no segundo.

Além desses objetivos gerais, também visamos responder algumas questdes mais especifi-

cas, tais como:

1. O Magnetometro desenvolvido apresenta sensibilidade suficiente para realizar medidas

em todos os filmes que foram confeccionados, até mesmo nos menos espessos?

2. A forma com que evoluem as constantes de anisotropia na medida em que a espessura

aumenta ¢ a mesma para os filmes crescidos sobre os diferentes substratos?

3. Como se comparam as constantes de anisotropia para filmes de mesma espessura e

diferentes substratos?

4. Chegado aos resultados encontrados, quais sdo os termos de energias mais relevantes na

energia de anisotropia efetiva de cada conjunto de amostras?

Além da torquimetria, as amostras produzidas foram investigadas utilizando também mag-
netdometros do tipo Magnetometro de Amostra Vibrante (VSM - Vibrating-Sample Magnetome-
ter) e Magnetometro de Gradiente de Campo Alternado (AGFM - Alternating Gradient Field
Magnetometer). Para a andlise estrutural e topoldgica dos filmes utilizou-se, respectivamente,
difratometria de raio-X e microscopia de for¢ca atdmica (AFM - Aromic Force Microscope).
Além disso, para ajudar a descrever a configuragdo energética do sistema foram usadas rotinas

computacionais que simulam as curvas de magnetizacgao.

Esta dissertagdo estd apresentada da seguinte forma. No capitulo dois sdo introduzidos

os conceitos de anisotropias e energias envolvidas no estudo. No capitulo trés apresenta-se
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uma breve descri¢do de todas as técnicas utilizadas nesse trabalho. Especialmente para o caso
da torquimetria apresenta-se um breve relato de sua evolugdo e aplicacdes ao longo dos anos,
as potencialidades e, por fim, o magnetometro que foi desenvolvido. No capitulo quatro os
resultados s@o apresentados juntamente com a discussdo dentro do contexto desse estudo. O

capitulo cinco, por sua vez, apresenta as conclusdes e propostas de continuagdo do trabalho.

1.2 O sistema de unidades

Em geral, em um trabalho como esse, ndo se faz necessario um tépico dando atencdo es-
pecial ao sistema de unidades, pois de forma muito natural se espera ver as unidades dentro
do Sistema Internacional de Unidades (SI). Contudo, em se tratando de magnetismo, e ainda
magnetismo experimental, onde muito comumente a rotina de laboratério usa-se unidades em

cgs, precisa-se enfatizar o sistema adotado.

Ao longo de todo o trabalho as unidades estardo voltadas para o SI. Contudo, em figuras
e em tabelas buscadas na literatura se conservara as unidades originais. Nos casos onde forem
apresentadas grandezas medidas ou calculadas aparecerd, juntamente ao valor em unidade S/, o

valor correspondente em cgs.

A seguir, como revisdo, apresenta-se as grandezas mais relevantes nesse caso, suas unida-

des, relagdes de conversdo e a expressao 1.1, onde podemos ver como elas se relacionam no SI.

Tabela 1.1: Grandezas, unidades e relagdes relevantes em magnetismo.
Grandeza (Simbolo) Unidade em SI Conversao para cgs
Indugdo Magnética (§) Tesla (T) 1 (T) =10000 (G)
Campo Magnético (ﬁ ) || Ampere/metro (A/m) || 1 (A/m)=4m/1000 (Oe)
Magnetizacio (M) Ampere/metro (A/m) | 1 (A/m) = 471/1000 (Oe)
Densidade de Energia(&) | J oule/metro® (J/m’) | 1 (J/m?) =1/ 10(erg/cm3)

B = p,(H+M), (1.1)

onde U, é a permeabilidade magnética para o vécuo e vale 47.10~7(Tm/A).



2 Energias e anisotropias magnéticas

Os materiais ferromagnéticos, ditos ferromagnetos, sdo de importante interesse em se tra-
tando de magnetismo. Esses materiais caracterizam-se, principalmente, por exibirem uma or-
dem de longo-alcance dos momentos magnéticos mesmo na auséncia de campos externos, logo,

apresentam uma magnetizacao intrinseca a temperatura ambiente.

O fator que pode impedir a ocorréncia dessa magnetizacdo € justamente a temperatura. A
dependéncia da magnetizagdo de saturagdo com a temperatura pode ser vista na figura 2.1 para

diferentes materiais.

e —

Magnetizacdo de saturacdo (emuyg)

Temperatura (K)

Figura 2.1: Temperatura de Curie para o Fe, Co e o Ni. Extraido de [2].

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

passa a ter um comportamento paramagnético.

Um fato experimental de grande importincia para esse trabalho € que as propriedades mag-
néticas, presentes em certos materiais, variam conforme as direcdes ao longo das quais sdo
medidas. Isso pode ser visto ao se analisar as curvas de magnetiza¢do, como as mostradas na
figura 2.2a, ou qualquer outra grandeza dependente das propriedades magnéticas, como é o caso

das curvas de torque mostradas na figura 2.2b. Em ambas pode-se perceber a dependéncia da
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grandeza medida segundo a direc@o de aplicacdo do campo magnético.

1F ao8sRRfRy 1 _ H=100 Oe = 7960 A/m
10x10"‘-m€?@?a G
©
n 0 3
= 0
= o
J ]
o P g% -
A i
-1,0x10™1 .
-400 200 0 200 400 0 50 250 -
H (Oe) Angulo (graus)
a) b)

Figura 2.2: a) Histereses magnéticas para duas diregdes perpendiculares entre sf de uma amostra circular de Co
(7 mm (diametro) x 300A (espessura)). b) Torque sobre uma amostra colocada em um campo magnético de 7960
A/m (100 Oe) em funcdo do angulo de aplicagdo do campo. As medidas iniciam com o campo sendo aplicado em
direcdes distintas de 90°, para uma amostra de Co (5 mm x 6 mm x 3000A (espessura)).

As variag¢des nas propriedades magnéticas dependentes da dire¢io de medida com relagio
a algum eixo pré-estabelecido dd-se o nome de anisotropia magnética. Essas variagcdes sdo de-
correntes da magnetizacao espontanea tender a se alinhar preferencialmente em certas direcoes
favordveis energeticamente. Essas direcdes sdo ditas direcdes de facil magnetizacdo. Assim,
a anisotropia magnética envolve a dependéncia da energia interna com a direcdo espontanea
da magnetizacdo. Essa energia associada a anisotropia é chamada, mais especificamente, de

energia de anisotropia [3].

Como ja mencionado antes, o estudo desse tema € de consideravel interesse pratico, pois as
anisotropias estao envolvidas na concepcao e projetos da maior parte dos materiais magnéticos
de interesse comercial. Em filmes finos magnéticos, a anisotropia torna-se particularmente
interessante devido a suas caracteristicas estruturais peculiares, pois as propriedades nesse tipo

de amostra sao drasticamente diferentes dos materiais bulk.

2.1 Anisotropias magnéticas

Existem, entretanto, 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 o eixo de ficil magnetizacao em diferentes direcoes.
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Da mesma forma, associa-se a cada uma das anisotropias uma forma de energia, as energias
de anisotropias. Cada termo de energia recebe o nome relacionado a anisotropia com a qual esta

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
e (Energia de Anisotropia Induzida)

Figura 2.3: Anisotropias magnéticas e energias de anisotropias associadas.

Dos termos listados, somente a anisotropia magnetocristalina € intrinseca ao material, os
outros sdo ditos extrinsecos [2]. De uma forma mais especifica, quando fala-se de filmes finos,
em virtude da geometria desse tipo de amostra, as anisotropias mostradas na figura 2.3 aca-
bam tornando-se mais complexas e ainda surge um novo tipo de anisotropia, a anisotropia de

superficie.

Como as amostras utilizadas nesse trabalho sao filmes finos, nas se¢des a seguir a discusao
das anisotropias enfatizara as peculiaridades presentes nesse tipo de amostra. Além da aniso-
tropia de superficie, outros efeitos e fendOmenos caracteristicos de filmes finos estdo discutidos

detalhadamente na secdo 2.1.6.

2.1.1 Anisotropia Magnetocristalina

Percebe-se que em um cristal de ferromagneto a simetria da rede cristalogréfica influencia
bastante na disposi¢do dos momentos magnéticos. Isso acontece por que as interacdes entre
os momentos magnéticos e desses com a rede cristalina sdo afetadas pela simetria do cristal.

Quando o campo externo tenta orientar o spin de um elétron, devido a interacdo spin-orbita, a
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orbita do elétron também deve se reorientar. Porém a 6rbita estd fortemente acoplada a rede que

passa, assim, a influenciar fortemente o novo alinhamento.

O termo de energia que relaciona as diregdes preferenciais de alinhamento da magnetizagao
com os eixos cristalograficos da estrutura cristalina € a energia de anisotropia magnetocristalina.
Essa energia contribui para que a magnetizacdo em um cristal tenda a se direcionar ao longo
de certos eixos cristalograficos, que sao chamados de direcdes de facil magnetizagdo do cristal,
enquanto que as direcdes que sdo mais dificeis de serem magnetizadas sao chamadas de direcdes

duras.

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 que € necessdria para magnetizar o cristal em cada uma das direcdes inde-

pendentemente.

A figura 2.4 mostra as curvas de magnetizacdo para monocristais de Fe e Co medidas em
diferentes dire¢des cristalograficas, onde se pode perceber claramente a anisotropia de origem
magnetocristalina. Um cristal que tenha um unico eixo fécil é referido como um cristal uniaxial,

como € o caso do Co na parte b da mesma figura.

1800 -
Dificil 1400 —
1600 ifici Tobor]
1400
heod [0001]
R . e
1200 1000 - Fdcil
~ looo E
5 < 00 - S \74*50/
3 R
E so0 5 s B[\ AT
= = 600 - g
T 600
400 §-
00 |
[ (1010]
200 }- .
Ay Dificil
0 1 1 1 | 1 1 1 | I | 1 1 1 L | i ! | | 1 ]
0 200 400 600 800 1000 0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10,000
H(Qe} (0o
a) b)

Figura 2.4: Dependéncia da magnetizagiio com os eixos cristalograficos para cristais de ferro (A) e cobalto (B).
Extraido de [2].

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 2.5, a densidade

de energia magnetocristalina, energia por unidade de volume, € dada por
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& = Ko+ K (a1?00® + o’ as” + g’ oy ) + Ka (o2 p* 0?) + .., (2.1)

onde Ky, K1, K3, ...sd0 constantes especificas do material a uma dada temperatura e representam
a amplitude de cada termo da série. Os ¢; sdo os cossenos diretores, ou seja, 0, 0 € 03 SA0 0S

cossenos dos angulos a, b e ¢ como mostrados na figura 2.5.

a) b) c)

Figura 2.5: a) Angulos relativos aos cossenos diretores; b) Estrutura cristalina do ferro, bcc; ¢) Estrutura
cristalina do Niquel, fcc.

Normalmente os termos de ordem maior que 2 sdo muito pequenos quando comparado aos
primeiros e, por isso, sdo muitas vezes desprezados. O primeiro termo (Kj) por ser independente
da direcao, também € ignorado; pois, em se tratando de anisotropia, o que interessa € a variacao

da energia quando o vetor magnetizagdo gira de uma direcdo para outra [2].

Para cristais que apresentam estrutura hexagonal, como o caso do Co, representado na figura
2.6, 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 [2]. Tem-se, nesse caso, uma anisotropia uniaxial. Sob estas
circunstancias, a energia de anisotropia sé dependera de um tnico angulo, o angulo entre o vetor

magnetizacdo e o eixo ¢ do cristal .

Logo, sendo 0 o angulo entre magnetizacdo e o eixo critalografico ¢, a densidade de energia

pode ser escrita na forma

& = K)+ K| cos? 6 + Ky cos* 0 + K} cos® 0 + ... (2.2)

Entretanto, € mais usual na literatura escrever a equagdo para a densidade de energia em
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Figura 2.6: Estrutura cristalina do Cobalto hep.

. . . ~ 2
um cristal uniaxial como fun¢des de senos [2-4]. Como cos 6 =1 — sen?0, reescrevemos 2.2
na forma

& = Ko+ K, sin? 0 + K> sin* 6 + K3 sin® 6 + ... (2.3)

Na tabela 2.1 a seguir tem-se os valores das constantes de anisotropias tipicas para os ele-

mentos ferromagnéticos mais comuns.

Tabela 2.1: Constantes de anisotropia magnetocristalina para o Fe, Ni e Co.

Material | Estrutura | K; (10%/m?) | K, (10%7/m?)
Fe b.c.c 4,8 +/- 0,5
Ni f.c.c -0,5 -0,2
Co h.c.p 45 15

Estes valores correspondem a materiais monocristalinos. As amostras com que trabalhamos
sdo policristais, ou seja, sdo materiais que apresentam um dado volume onde estdo contidos
inimeros desses monocristais, podendo estar arranjados em uma rede. Assim, faz-se necessdria

algumas distin¢des bdsicas.

Materiais monocristalinos sdo aqueles em que 0s cristais se repetem com a mesma ori-
entacdo ao longo de todo o material; havendo, dessa forma, uma invariancia a medida que se
translada pelo mesmo. Em outras palavras, existe uma ordem cristalina de longo alcance. Outro
tipo de material é aquele onde os cristais se repetem mas nao necessariamente com a mesma

orientagdo, esses sdo os ditos materiais policristalinos [5].

No primeiro tipo de material, existird uma forte anisotropia magnetocristalina, essa é devido
ao somatorio das contribui¢des de todos os cristais de forma individual. No segundo tipo de

material, a anisotropia € dada por uma média ponderada dos cristais individuais. Aqui pode
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haver dois casos, esses podem estar distribuidos com orientagcdes aleatdrias, o que resultard
em uma anisotropia magnetocristalina nula, ou podem apresentar uma orientagdo preferencial,
tendo assim uma chamada textura cristalogrdfica; possuindo, dessa forma, uma anisotropia

menor do que aquela que haveria caso 0 mesmo material fosse monocristalino [5].

Outra classe de materiais importante em magnetismo sao os materiais amorfos, esse tipo de
material se caracteriza por apresentar seus dtomos distribuidos de maneira irregular, ndo che-
gando a formar cristais. Esse tipo de material também apresenta anisotropia magnetocristalina
nula [3].

2.1.2 Anisotropia magnetostatica

A anisotropia magnetostatica, também chamada de forma, esta ligada a geometria da amos-
tra e a sua descricdo € feita pela energia magnetostatica. Quando magnetiza-se um dado material
em diferentes direcdes percebe-se que € mais facil magnetizd-lo ao longo da direcdo em que o
material apresenta maior dimensdo. Isso se deve a formagao de podlos livres na superficie da

amostra e ao campo desmagnetizante que surge em seu interior.

Ao se magnetizar a amostra ao longo de um dado eixo, os momentos magnéticos, repre-
sentados por pequenos imas na figura 2.7a, se alinham de forma que o p6lo norte de um dos
imas € compensado pelo pdlo sul do ima seguinte. Nas extremidades isso ndo ocorre, de modo
que po6los livres s@o induzidos. Na figura 2.7b tem-se a representacdo do campo magnético no
exterior e no interior da amostra. O campo interno é chamado de campo desmagnetizante H,;.
Na figura 2.7¢ estdo indicados os sentidos e a direcao dos vetores indu¢do magnética (B), campo
desmagnetizante (Hp)ea magnetiza¢ao (M) no interior de um ferromagneto. Na figura 2.7d,

por sua vez, estdo representadas as linhas de indu¢ao magnética dentro e fora do material.

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

cdo, que a intensidade do campo desmagnetizante é dada por

H;=—N;M, (2.4)

onde N, € o fator desmagnetizante, € uma constante associada a forma da amostra, sendo menor
na direcdo onde o material € mais longo. Seu célculo € bastante complexo, mas pode ser cal-
culado aproximadamente para elipsoides e seu valor varia de 0 a 1 no SI. A dire¢do do campo
desmagnetizante é sempre a mesma da magnetizacdo e o sinal negativo na expressdao acima

indica que o sentido é sempre oposto a essa.
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Figura 2.7: a) Representacio dos momentos magnéticos na amostra feita por pequenos imas. b) Campo magné-
tico externo a amostra e campo desmagnetizante. c) [lustracio das dire¢des de B, H; e M no interior da amostra.
d) Linhas de inducdo magnética para as regides internas e externas ao magneto.

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

menor do que o campo aplicado.

De uma forma geral a expressdo para a densidade de energia magnetostatica é dada pela

equagao 2.5.

&= —=UoHy.M. 2.5)

Usando a equagdo 2.4 podemos escrever
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1
& = E,uoNsz- (2.6)

Este termo de energia € o principal responsével pelo aparecimento das estrutura de dominios
magnéticos, que sdo regides que apresentam magnetizacdo uniforme [6] que surgem esponta-
neamente em materiais ferro e antiferro magnéticos. A razdo para o surgimento dessa estrutura

de dominios é que a energia magnetostatica € grandementente reduzida [3].

A figura 2.8 apresenta o mecanismo responsdvel pela formac¢do dos dominios. Na parte
(a) da figura tem-se um material magnetizado em uma tnica dire¢do, formando um monodo-
minio, essa configuragdo apresenta um intenso campo desmagnetizante. Na parte (b) tem-se a
amostra dividida em quatro dominios, onde cada dominio apresenta magnetizacdo oposta aos
vizinhos, dessa forma, a energia magnetostatica é reduzida aproximadamente pela quarta parte.
Dessa forma, o sistema cria varios dominios magnéticos até que atinja a melhor configuragcdo
energética. Entre um dominio e outro existe uma zona de transi¢do conhecida como parede
de dominio, nessa regido a magnetizacdo afasta-se da orientacdo da magnetizacdo de um dos

dominios e, de forma gradual, aproxima-se da orientagdo do dominio adjacente.

(a) (b)

Figura 2.8: Origem dos dominios magnéticos.

Tratando-se de filmes finos, onde o comprimento na dire¢ao perpendicular ao plano do
filme € muito menor do que o comprimento nas dire¢des no plano, temos uma forte contribui-
cdo desse tipo de anisotropia que, em geral, leva a magnetizagdo a fixar-se no plano. No caso
de filmes finos circulares, a anisotropia magnetostética levard a magnetizacao a estar no plano,

contudo nao contribuird para que haja uma direcdo de alinhamento preferencial no plano.
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2.1.3 Anisotropia magnetoelastica

Esse tipo de anisotropia estd associada a relagcdo existente entre a magnetizacio e a defor-
macao mecanica da rede. Dessa forma, a energia de anisotropia magnetoeldstica descreve as
interacdes da magnetizacdo do material com as deformacdes da rede. Essa energia estd direta-

mente associada a uma propriedade conhecida como magnetostric¢éo A.

Quando uma substincia € exposta a um campo magnético, suas dimensdes podem mudar,
como exemplificado nas situagdes 1 e 2 da figura 2.9 a. Este efeito é chamado de magnetos-
triccdo e foi descoberto em torno de 1842 por Joule, que demonstrou que uma barra de ferro

aumentava seu comprimento quando magnetizada longitudinalmente [2].

= Magnetostricgao
L—] espontdnea
] | o101 /
a |1t 1]
L Ld ‘
o t100] )
[—T1
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H L induzida pelo campo H
—_—

Figura 2.9: a) Magnetostric¢o para um cristal de ferro na diregdo [100]. b) Mecanismo da magnetostricgdo. As
setas indicam a dire¢do do momento magnético do d&tomo. As dimensdes se encontram fora de escala. Extraido de

(2].

A magnetostric¢ao 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 nucleo atdbmico. Na primeira linha tem-se o material
acima da temperatura de Curie (7c), ou seja, desmagnetizado. Abaixo dessa temperatura, na
linha do meio da figura 2.9b, os momentos magnéticos dos dtomos alinham-se em virtude da
interacdo de troca. Em virtude disso, os nicleos atdmicos sdo forcados pela ndvem eletronica
a um afastamento entre si, que € relativo a intensidade do acoplamento spin-Orbita (tem-se,
nesse caso, a chamada magnetostric¢ao espontanea). A ultima linha da figura, representa o
resultado da aplicacdo de um campo magnético sobre o sistema, que fez com que os momentos
magnéticos tenham outra direcdo e provocou uma nova separaciao entre os nucleos atomicos

(nesse caso, temos a chamada magnetostriccdo induzida).

Assim a magnetostric¢do A ocorre em todas as substincias puras e é dada pela razdo entre

a variagdo do comprimento Al e o comprimento inicial da amostra /, ou seja, A = %. E definida
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como sendo zero para uma rede ndo deformada e pode apresentar valores positivos, negativos,

e em alguns materiais, muito préximo de zero.

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

[2].

O H

Figura 2.10: Magnetostric¢do em fungdo do campo aplicado. O valor mdximo corresponde a magnetostricgdo
de saturacdo. Extraido de [3].

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

tra para um cristal ctibico, por exemplo, é dada por

3 1
ée = —52,1006 (0612512+0622522+OC3253,2— —) —3&1116(0610625152%-0620635253+0630615351),

3
2.7
onde o é o médulo da tensdo, ¢; sdo os cossenos diretores da magnetizacdo, 0; S0 0S COSsenos
diretores da tensao e Ajgp € A1 sdo os valores de saturagdo da magnetostriccdo, quando o
cristal ¢ magnetizado nas dire¢des (100) e (111), respectivamente. No caso da magnetostricgdo

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

3
&= —EQLSGCOSZ 0. (2.8)

onde 0 € o angulo entre M e ©.

Quando ocorre o contrario, 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 uma dire¢@o de facil magnetizagao.
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Para saber a dire¢cdo em que a tensdo vai induzir o alinhamento dos dominios magnéticos
basta analisar o sinal do produto Ac. Se for positivo o alinhamento ocorre na mesma dire¢do
da tensdo, caso seja negativo o alinhamento ocorre em uma dire¢ao perpendicular a dire¢do da
tensdo. Ambos os casos podem ser vistos na figura 2.11 que apresenta a situagao de uma amostra
com magnetostric¢ao positiva. Para o caso de uma amostra com magnetostriccdo negativa, A
<0, teriamos a mesma situacdo com o efeito final trocado, em (a-3) teriamos o realinhamento

perpendicular e em (b-3) o realinhamento paralelo a tensao.
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Figura 2.11: Magnetizagdo de um material com magnetostric¢do 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 tensdo
aplicada sobre o material. Uma compreensio resultard em oA<0, e assim, o realinhamento é perpendicular &
direcdo da tensdo. Extraido de [2].

Em se tratando de policristais a magnetostric¢do de saturacdo, paralela a magnetizacao,
¢ caracterizada por uma unica constante A,. Este valor depende das propriedades magnetos-
trictivas dos cristais individuais e de como eles estdo arranjados, se hd ou ndo uma dire¢ao
preferencial ou uma orientagio dos graos [2]. A figura 2.12 mostra o valor tipico de A versus H

para policristais de Fe, Ni e Co.



25

10x 105 |
0 \
Fe
—10
A Co
-20
-30
Ni
—40 I ] [ S R R N
0 100 200 300 400 500 600 700 Oe
0 8 16 24 32 40 48 56 kAm™

H

Figura 2.12: Magnetostricgdo de policristais de Fe, Ni e Co. Extraido de [2].

A aplicac@o de uma tensao numa dada dire¢dao sobre um material policristalino contribuird

para a ocorréncia de uma anisotropia uniaxial. A energia magnetoeldstica nesse caso € dada por

&, = Kgsin® 0, (2.9)

sendo K; = 4,0 e 0, dessa vez, o angulo formado entre a magnetizagdo e a dirego em que a

tensdo € aplicada.

De forma especial, quando se trata de filmes finos magnéticos, tem-se um desafio maior no
que diz respeito a energia magnetoeldstica. Isso se deve ao fato da aderéncia do filme ao subs-
trato, que impede a livre variacdo das dimensdes. Dessa forma, quando o filme € submetido a
um campo magnético, para ele variar suas dimensdes deve curvar o substrato, mas essa curva-
tura sé ocorrerd se o substrato for bastante fino [7]. 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 2.1.6.

2.1.4 Anisotropia de troca

Esta anisotropia estd relacionada a existéncia de uma dire¢do preferencial proveniente de
acoplamentos entre camadas magnéticas em sistemas multicamadas. Dessa forma, a energia

relacionada ird descrever a interacao de troca entre as camadas magnéticas.

Nesse termo, "anisotropia de troca", se encaixam interagdes entre as camadas magnéticas,
sejam elas mediadas por um espagador metalico e ndo magnético, como € o caso dos acoplamen-
tos bilinear e biquadratico, ou interacdes diretas entre camadas, como € o caso do fendmeno de

Exchange Bias [8]. Contudo, devido as amostras estudadas nesse trabalho se tratarem de filmes
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finos com uma s6 camada de material ferromagnético a anisotropia de troca ndo esta presente

nas amostras estudadas.

Aqui € necessdrio um cuidado para ndo confundir o nome da energia associada a essa ani-
sotropia, energia de anisotropia de troca, com a energia que descreve as interacdo de troca entre
momentos de spins de d&tomos vizinhos, energia de troca ou Exchange Direto como também
¢ conhecida, pois essa interagdo vem a ser isotropica, visto que a orientagdo dos spins pode
ocorrer em qualquer dire¢do. Ainda, em uma situagdo onde a magnetizacdo de uma amostra
saturada muda de dire¢do - como acontece na realizacdao das medidas que visam determinar
as constantes de anisotropia e que serdo discutidas no decorrer desse trabalho - esse termo de

energia ndo varia, visto que todos os momentos magnéticos giram juntos.

2.1.5 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 e discutidas nas secoes
anteriores. Devido a dificuldade por muitas vezes existente em identificar e quantificar as ani-
sotropias alteradas, acaba-se atribuindo a anisotropia alterada ao tratamento em si. Assim, a

contribui¢do anisotrépica devido a esses tratamentos € dita anisotropia induzida.

Tais tratamentos sdo capazes de alterar a direc@o e a magnitude da magnetizacao ao longo
de um dado eixo e sdo capazes de realizar "ajustes finos" na anisotropia, produzindo materiais

magnéticos para aplicacdes especificas [3].

Contudo, como serd visto mais a frente, na se¢do 3.1.2, também durante a confeccdo da
amostra pode-se ter a indu¢do de anisotropia por diferentes fatores e o resultado pode ser algo

ndo totalmente previzivel.

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

¢ dada por [2]

éind = Kina Sinz 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 indugao através do tratamento ou pela técnica de

confeccao.
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2.1.6 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 espurios que a rugosi-
dade e as interagdes com o substrato provocam nas demais anisotropias existentes. Esses estdo

descritos a seguir.

Anisotropias de superficie

Em filmes finos, devido a sua simetria, surge a necessidade da introduc@o de uma anisotro-
pia adicional. Os sitios da interface de um dado material possuem uma simetria local menor
do que no interior do sélido volumoso. Sua estrutura eletronica, portanto, serd modificada por
um efeito da interface. Por exemplo, um momentum orbital angular, que seria cancelado pela
simetria no interior do material, poderia estar presente na superficie. Um dtomo na superficie
pode ter um eixo de quantizacdo ao longo da direcao normal a essa superficie, havendo a possi-
bilidade de induzir uma anisotropia perpendicular, através de um acoplamento spin-drbita. No
caso de filmes finos, onde uma das dimensdes € vérias ordens de grandeza menor que as demais,
os dtomos da superficie acabam tendo influéncia sobre a anisotropia efetiva chegando, a medida
que a espessura € reduzida, a tornar-se maior que a anisotropia de forma, tirando o eixo facil do

plano do filme.

Dessa forma, a anisotropia efetiva passa a ser agora uma soma da anisotropia usual, como
descrita nas secOes anteriores, € que € relativa a contribuicdo por parte do volume do material,
com a anisotropia de superficie. A constante K, s associada a energia efetiva passa a ser expressa

por

2K,
Kep =K, + ;””, (2.11)

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

duas interfaces idénticas para um filme de espessura ¢ [9-10].

Para um caso mais realista, onde as superficies ndo necessariamente sejam iguais, tem-se

Koy + K;
K. = K, + Ko+ Kin) e ), 2.12)

onde Kj,; € a constante associada a uma interface, substrato/filme por exemplo, e Kj,; a cons-

tante associada a superficie do filme, ambas com unidades de J/ m? [11].
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A figura 2.13 apresenta dados experimentais que se ajustam bem a relacdo linear da equagdo

2.11.

Ker-tco [MJ/ mz]

K,
t,
==
0 — 1l0 — 20
tCo [A]

Figura 2.13: Anisotropia analisada em fungo espessura da camada do material magnético para multicamadas
de Co/Pd. Extraido de [9].

Como se pode ver na figura, a contribui¢do do volume para a anisotropia efetiva € dada pelo
coeficiente angular, enquanto a contribuicao da superficie é dada pelo coeficiente linear. Sempre
haverd uma contribui¢do por parte da anisotropia de superficie, independente da espessura,
contudo, ela serd significativa para espessuras abaixo de um determinada valor, que no caso da
figura 2.13 € em torno de 12A. Para filmes finos de Co e Fe essa espessura estd, normalmente,
entre 6A 2 12A, ja para filmes de Ni essa espessura é um pouco maior, podendo chegar a 45A
[6,9-10,12-13].

Rugosidade

O efeito da rugosidade nao € responsavel por nenhum tipo de anisotropia especial, con-
tudo, sua anélise 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 interdifusao 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, ¥, definida como sendo o desvio médio do plano de referéncia, como mostrado na figura
2.14. Tais planos de referéncia sao escolhidos de maneira que a distancia ¢ entre eles € a espes-
sura média, ou seja, a espessura medida experimentalmente. Outro importante pardmetro € o
comprimento de correlagdo, &, que é o tamanho médio lateral das dreas planas, sejam terracos

ou crateras na superficie.
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Figura 2.14: Representagio da superficie de um filme fino com rugosidade, mostrando os pardmetros caracte-
risticos.

A rugosidade pode vir alterar propriedades da amostra, e 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.

Interacao com o substrato

Outra importante fonte de contribuicao para a anisotropia € a intera¢do 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 estd sendo crescido.

Quando se cresce um filme de um determinado material, quantidades muito pequenas desse
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 2.15 apresenta

ilustrada a situacdo mencionada anteriormente [11, 14].

Se o substrato tiver uma textura periddica de degraus, por exemplo, ele pode, além de fazer
com que fiquem armazenadas tensdes nas primeiras camadas do filme, forgar essas a terem uma
estrutura semelhante, influenciando a anisotropia magnetocristalina e eventualmente induzindo
uma anisotropia de forma [15]. A figura 2.16 mostra os degraus em um substrato de Si(111)

monocristalino. A estrutura de degraus acaba influenciando no perfil da interface e na orientagao
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Filme

Substrato §

Figura 2.15: Posigdes atomicas na interface entre filme/substrato. A medida que o filme é crescido os parimetros
de rede do filme depositado a; se aproximam do parametro de rede do substrato as.

cristalografica com que crescem as primeiras camadas do filme, podendo fazer com que eixos

faceis sejam induzidos ao longo destes mesmos degraus [16-17].

Figura 2.16: Degraus e diregdes cristalograficas na superficie do Si(111). Extraido de [17].

Esses efeitos, devido a interacdo com o substrato, vao diminuindo a medida que o filme vai
ficando mais espesso, pois as novas camadas atdmicas que vao sendo formadas encontrardo na
camada anterior parametros cada vez mais compativeis com os dtomos que estdo sendo deposi-

tados.
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2.2 Energia livre magnética

Como ja foi mencionado uma amostra que ndo estd submetida a um campo magnético
externo terd o vetor magnetizacdo apontando em uma direcdo que minimize a sua energia de
anisotropia efetiva. Entretanto, quando um campo magnético externo € aplicado ele ird intera-
gir com os momentos magnéticos do material tentando fazer com que esses se alinhem a sua

direcdo.

Nesse caso, uma nova forma de energia deve ser considerada, a chamada energia Energia
Zeeman, que descreve a interagao entre o campo magnético externo (H) e o momento magnético

total da amostra (i71). Esse termo € expresso pela seguinte equagao

EZeeman = —Moi.H = —if1.B. (2.13)

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

magnética ou energia total, dada por

ETOtal = Ezeeman + Eef (2 14)



3 Técnicas e procedimentos
experimentais

Para a realizacdo do estudo das anisotropias magnéticas foram confeccionadas amostras na
forma de filmes finos com diferentes espessuras e sobre diferentes substratos. Além da produgdo
das amostras foram realizadas medidas de caracterizacdo estrutural e magnética das mesmas.
Tanto a confec¢do como a caracterizacao magnética foram feitas no Laboratério de Magnetismo
e Materiais Magnéticos (LMMM) da Universidade Federal de Santa Maria (UFSM). Simula-
cdes computacionais e microscopias também foram utilizadas nesse trabalho. Elas foram feitas,
respectivamente, com a colaboracdo dos professores Marcio Corréa e Felipe Bohn (UFRN) e

do professor André Giindel (UNIPAMPA).

Esse capitulo estd dividido em duas partes, a primeira trata das amostras, de sua confec¢ao
e das técnicas de caracterizacdo, a segunda, d4 atencdo especial a técnica de magnetometria de

torque utilizada para o estudo das anisotropias magnéticas.

3.1 Producao e Caracterizacao

3.1.1 As amostras escolhidas

Dois conjuntos de amostras na forma de filmes finos foram crescidos para esse trabalho.
O material escolhido foi o cobalto (Co) e as amostras foram feitas na forma circular com as

mesmas espessuras nominais em cada conjunto.

A faixa de espessura estudada, em cada conjunto, foi de 50 2 500 A. Da experiéncia dos
trabalhos académicos anteriores feitos no LMMM, sabia-se que amostras de 500 A ou maio-
res apresentam, normalmente, uma anisotropia uniaxial induzida pelo processo de deposi¢do.
Assim, essa faixa foi escolhida justamente buscando avaliar os efeitos e influéncias do subs-
trato sobre a anisotropia magnética da amostra. Com esse propdsito, substratos distintos foram

escolhidos. No primeiro conjunto quatro amostras foram depositadas sobre substrato de vidro
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e o segundo conjunto foi crescido sobre substrato de silicio(111). Cabe aqui salientar que os
substratos de silicio ndo passaram por nenhum processo de remocao da camada de 6xido que
naturalmente se observa sobre eles, como serd descrito no decorrer do trabalho. As espessuras
nominais das amostras, ou seja, planejadas, foram de 50, 100, 300 e SOOA, contudo, medidas
de difracao de raio-X a baixo angulo, discutidas adiante, revelam que algumas espessuras reais
das amostras se afastaram dessas espessuras nominais. A tabela abaixo apresenta as espessuras

nominais, o raio e as espessuras medidas por difracdo de raio-X a baixo angulo de cada amostra.

Tabela 3.1: Conjunto de amostras estudadas e suas dimensdes. Na tabela também se encontram os nomes
atribuidos as amostras (Ai).

Espessura Nominal | Raio | Conjunto 1 - vidro | Conjunto 2 - silicio
50A 0,3 cm Al (—) A5 (—)
100A 0,35 cm A2 (143A) A6 (106A)
300A 0,35 cm A3 (228A) A7 (303A)
500A 0,35 cm A4 (484A) A8 (390A)

Para as amostras de 50A nio foi possivel determinar a espessura através das medidas de

difracdo de raio-X. Mais detalhes da confeccdo dessas amostras estdo na secao que se segue.

3.1.2 Producao dos filmes

Sistema de deposicao

A deposicdo por sputtering, ou desbaste idnico, ¢ uma das técnicas mais utilizadas para
a producgdo de filmes finos. Essa técnica € bastante difundida devido, entre outras razdes, a
excelente reprodutibilidade das amostras produzidas, boa aderéncia ao substrato e a facilidade
no controle da espessura. Para uma descri¢cdo mais detalhada da técnica, sugere-se a referéncia
[18].

Esse processo consiste, basicamente, em acelerar por meio de uma diferenca de potencial
um determinado ion (Ar), fazendo com que ele colida balisticamente sobre o material que se
deseja depositar, chamado de alvo. O choque fard com que ocorra o espalhamento dos dtomos
do alvo (ou aglomerados de 4tomos do alvo) em todas as dire¢des, sendo que uma parte acabara
atingindo o substrato, formando o filme. Através do conhecimento da taxa de deposi¢do, que
¢ antes determinada por tentativa e erro, € do tempo de exposicdo do substrato, tem-se nesse

processo, o controle da espessura do filme que esta sendo depositado.

O fato do material ser espalhado em todas as dire¢des torna o processo, muitas vezes, des-

favordvel economicamente, em virtude da baixa taxa de deposicao. Uma maneira de minimizar
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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.

Na figura 3.1 tem-se ilustrado este sistema que é 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 3.1: Representagdo esquemitica do sistema de deposigdo de filmes do LMMM. A representagdo ndo estd
em escala.
a) Uma camara de vacuo Balzers BAK600 constituido de duas bombas, uma rotativa e outra

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

b) Um sistema de aquecimento e refrigeracdo 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 estdo repre-

*1 Pa= 10"bar = 75006.10 3 Torr.
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sentadas somente uma fonte de cada tipo. Essa configuragdo permite que sejam depositados
quatro tipo de materiais sem que a camara seja aberta e que se possa depositar tanto materiais

condutores quanto isolantes.

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

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

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

comandados por microcomputadores. Esses itens ndo aparecem ilustrados na figura 3.1.

O sistema de campo magnético externo, mencionado anteriormente, que caracteriza o sis-
tema como magnetron sputtering encontra-se nos proprios canhdes, logo abaixo do alvo. A

configuracdo das linhas de campo pode ser melhor visualizada na figura 3.2q;

IDITIIN I Eixo em
i TN A BT ok Imds que ocorre
LEy YE N A a inducdo
i ¥ IF o T \\ % % m
“’ “‘F "‘ R W ‘ Ferro Amostra
[
I 11,
; \ \\ Cobre g(r)ovtmento
14 2&&1 \§2§§§2§ Substrato
o\ iiiik\ti‘x&%fi. v
L RRRRRRRRRRRIRKKS , Agua
a b

Figura 3.2: a) Representagio esquemdtica das linhas de campo magnético em torno do canhdo, para uma con-
figuragdo desbalanceada. Configuracdo fornecida pela AJA International. b) Direcdo de anisotropia induzida pela
técnica utilizada.

Como ja foi mencionado no capitulo anterior, durante a deposi¢do também pode-se induzir
anisotropias. A configuracdo do sistema existente no LMMM possibilita a indu¢dao de uma ani-
sotropia uniaxial, a direcao desse eixo € resultado da movimentacao do substrato sobre a regiao
com campo magnético durante a deposi¢do. O eixo de anisotropia em questdo, em materiais
ferromagnéticos, é perpendicular a dire¢cdo em que ocorre 0 movimento do substrato durante a

deposi¢do, como pode ser visto na figura 3.2b.

Uma imagem do conjunto completo do sistema de deposi¢cdo pode ser visto na figura 3.3.

Deposicao das amostras

Como preparagdo para a deposi¢do das amostras, realiza-se a limpeza dos componentes

da camara de vicuo, afim de ndo haver contaminacdo por elementos indesejaveis. Coloca-se

Standard Cubic Centimeters per Minute.
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Figura 3.3: Magnetron sputtering do LMMM. A torre da esquerda abriga os controladores de vacuo, fluxo de
gds e fontes, enquanto a torre da direita € a cAmara de vicuo onde as amostras sdo depositadas.

o alvo de Co devidamente posicionado sobre o canhdo e os substratos sdo fixados no porta-
amostras e mantidos a uma distancia de 70 mm do alvo. Para as amostras terem a forma circular
foram utilizadas méscaras de Cu fixadas acima do substrato. A madscara permite a deposi¢ao
somente na regido onde existem as aberturas. As dimensdes € modo de posicionamento estao

representadas na figura 3.4.

parafuso

porta-amostra : % presilha

mascara
substrato

25 mm

L 49 mm 1

a) b)

Figura 3.4: a) Dimensdes das mascaras utilizadas, em trés delas o orificio apresenta um raio de 0,35 cm e em
uma delas o raio é de 0,3 cm. b) Forma de montagem do substrato.

Inicia-se o processo de deposi¢do utilizando o sistema de vicuo para baixar a pressdo no
interior da cAmara até, aproximadamente, 3.10~7 mbar, em seguida introduz-se o gis Ar (pu-
reza de 99,99%). Para a deposicdo de todas as amostras os valores de fluxo e pressdo durante
a deposicao foram de 17,7 sccm e 5 mTorr, respectivamente. Uma vez atingido valores de
pressdo e fluxo estdveis liga-se o canhdo, utilizando a fonte DC, e um plasma € criado. Esse
plasma € composto por ions de Ar, os quais sdo acelerados em direcdo ao alvo. Antes de iniciar
a deposicao propriamente dita realiza-se um processo chamado de pré-sputtering durante 10
minutos, com o objetivo de realizar uma limpeza da superficie do alvo. Durante esse processo

o shutter ¢ mantido fechado, a fim de ndo haver qualquer depédsito nao controlado no substrato.
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Conhecida e estabelecida a taxa de deposi¢do do cobalto sobre as melhores condicdes de
deposi¢do, mediante trabalhos ja realizados pelo grupo do LMMM [19], que € de 1,1 A /s, para
uma poténcia de 15 W e uma corrente de 50 mA no canhio, inicia-se a deposi¢do abrindo o
shutter. Com isto o porta-substrato comeca a se mover sobre o canhdo, na regido do plasma.

Na tabela 3.1 apresenta-se as caracteristicas basicas das amostras crescidas nesse trabalho.

3.1.3 Caracterizacao estrutural das amostras

Difracao de raios-X

A descoberta do raio-X ocorreu em 1894 pelo fisico alemdo Wilhelm Conrad Rontgen e
hoje é uma importante ferramenta utilizada para a caracterizacdo estrutural da matéria. O raios-
X sdo criados pela desaceleracdo de elétrons, que no caso da maioria dos tubos geradores sao
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 de-
caimento de um outro elétron, de uma camada superior, para essa vacincia. Nesse processo
também sdo emitidos fétons, chamados de raios-X caracteristicos, com a energia correspon-
dendo a diferenca de energia entre as camadas onde houve o decaimento [20]. 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 € tem comprimento
de onda de 1,54056 A. E esse o comprimento de onda utilizado nas medidas de difracio de

raios-X.

O fenomeno da difracdo por um cristal é o resultado de um processo em que os raios-X
sao espalhados pelos elétrons dos dtomos. Observa-se um maximo de interferéncia quando os
feixes espalhados obedecem as condi¢des apresentadas na lei de Bragg (2d sen(0) = mA), onde
d é a distancia entre os planos, 6 é o angulo de incidéncia do feixe de raio-X, m € um inteiro e

A é o comprimento de onda do raio-X incidente.

A intensidade do feixe espalhado por um 4dtomo 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 tnico ponto, nem todos os elétrons espalham raios-X em fase. Quando
somadas as contribui¢des de todos os elétrons, esta diferenca de fase leva a uma interferéncia
parcial e a um decrescimento liquido na amplitude espalhada, de modo que a eficiéncia do

espalhamento é uma func¢do do angulo de Bragg e cai com sen(6)/A .

A parte mais importante na andlise de um padrao de difracdo € relacionar as posi¢des dos

atomos com a intensidade difratada. Esta relacao € feita através da equacao do fator de estrutura,
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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, € me-
dida uma intensidade proporcional ao fator de estrutura, que por sua vez, é dependente do
espacamento entre os planos, do tipo de d&tomo e do arranjo destes quando formam a célula
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 dois aspectos, es-
pessura total da amostra e seu cardter estrutural. As medidas foram realizadas utilizando o
difratometro Bruker D8 Advance, mostrado na figura 3.5. Ele € formado, basicamente, por um
tubo de raios-X com alvo de Cu, um gonidometro para medida do angulo dos raios-X incidente

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

Tubo de raios-x

- 8lit de detegdo

Slit

Slit de de espalhamento

divergéncla

Configuragdo

ekl
Q
S
S
-

b)

Figura 3.5: a) Bruker D8 Advance. b) Representagdo esquemdtica e foto do tubo gerador de raio-X, porta
amostras e o detector.

As medidas, a altos e baixos angulos, encontram-se no proximo capitulo. Para uma descri-

¢ao mais detalhada sobre a técnica utilizada, recomenda-se a referéncia [20].
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Microscopia de forca atomica

A andlise morfoldgica da superficie das amostras foi obtida pela técnica de Microscopia de
Forca Atdmica (AFM), descrita por Binning em 1986 [21]. Essa técnica consiste, basicamente,
em utilizar a interagdo de Van der Waals para defletir uma ponta flexivel colocada sobre a su-
perficie da amostra. Um sistema 6tico determina essa deflexdo enquanto um sistema eletronico
de realimentacdo, que usa cristais piezoelétricos, reajusta a ponteira a superficie da amostra
enquanto ela € deslocada sob a ponteira. A figura 3.6 apresenta um esquema de funcionamento

da técnica.

fotodetetor

" ponteira

"cantilever”

amostra

amostra

a) b)

Figura 3.6: a) Sistema de varredura da superficie. Nesta situa¢do a ponteira - parte da figura que é ampliada
em b) - estd atraida pela amostra e isso faz com que o "cantilever" altere a posi¢do do laser sobre o fotodetetor,
provocando com que o sistema de realimentagdo reajuste a posicdo da amostra até o sinal do laser voltar ao centro
do fotodetetor. b) Representagcdo em escala atdmica da interaciio entre a ponteira e a superficie da amostra, onde B
representa a superficie equipotencial.

As medidas de microscopia foram feitas em colaboracao do professor Dr. André Giindel
da Universidade Federal do Pampa, campus Bagé. O AFM utilizado é Agilent modelo 5500. O
aparelho também possui uma camera CCD acoplada a um microscopio 6tico que permite ob-
servar a superficie da amostra durante todo o processo de medida facilitando o posicionamento
da amostra em relacdo a ponteira. As medidas foram feitas no modo contato, onde se utilizou

uma ponteira de nitreto de Si e a 4rea varrida foi de 90x90um?.

3.1.4 Caracterizacao magnética

VSM

Um dos instrumentos utilizados para a caracterizagdo magnética das amostras foi o mag-
netdometro de amostra vibrante (VSM). Esse equipamento gera uma curva da histerese magné-

tica do material e foi desenvolvido por S. Foner em 1959 [22]. Seu funcionamento € baseado na
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lei de Faraday-Lenz, ou seja, na detec¢do de uma forga eletromotriz induzida, em uma bobina,

por um fluxo magnético varidvel devido a movimentacao da amostra.

A figura 3.7a apresenta a estrutura bdsica 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 de forma harmdnica.
A amostra vibra perpendicularmente a um campo magnético constante € homogéneo, nas pro-
ximidades de um conjunto de bobinas sensoras, dispostas segundo a configuracao de Mallinson
[23]. Um fluxo magnético varidvel € induzido no interior das bobinas sensoras. Dessa forma, a

magnetizacdo serd proporcional a tensao induzida nas bobinas sensoras.

A sensibilidade desse tipo de aparelho é em torno de 10 emu ou 10 3Am?[24]. 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 vibratoria para as bobinas sensoras. O VSM que foi utilizado nesse trabalho encontra-se

disponivel no LMMM e pode ser visto em detalhe na figura 3.7b.

I 0

-

atuador
I I eletromec?njco

i vibragao

eletroimas
I I

]

amostra
I ]

bobinas
sensoras

b)

a)

Figura 3.7: a) Estrutura bdsica de um VSM. b) VSM existente no LMMM, em destaque a parte de captagdo do
sinal proporcional a magnetizacao.

AGFM

Outro instrumento utilizado para a caracterizagdo magnética foi o Magnetometro de Gra-

diente de Campo Alternado (AGFM). A primeira versao desse equipamento foi idealizada por



41

Flanders em 1988 [25]. Nesse equipamento uma amostra magnetizada é colocada em uma re-
gido onde ha um gradiente de campo magnético alternado, ficando assim sujeita a a¢do de uma
forca na diregdo do campo dada por Fy(t) = M.VB,(t), onde M é a magnetiza¢do da amostra e

VB, o gradiente de indu¢ao magnética.

Como pode ser visto na figura 3.8a, a amostra € colocada, por meio de uma haste flexivel
e ndo magnética, entre os pdlos de um eletroima, responsdvel pela geracdo do campo estdtico
(Hp). Paralelo a esse campo existe um gradiente de campo magnético que € gerado por um ou-
tro conjunto de bobinas alimentadas por uma fun¢do 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 a
magnetizacdo. O sinal é detectado através de um sensor piezoelétrico colocado na outra extre-
midade da haste. Um material piezoelétrico tem a propriedade de transformar uma deformagao
mecanica e um sinal elétrico proporcional. A medida da tensdo do piezoelétrico - proporcional a
magnetizacdo - € feita com o auxilio de um amplificador tipo lock-in. A frequéncia usada para a
realizag@o desse tipo de medida € proxima a de ressonincia mecanica da haste, visto que, assim
tem-se uma maior amplitude do seu movimento resultando em um sinal de maior intensidade.
A sensibilidade de uma versdo comercial desse tipo de equipamento é em torno de 10 ®emu
ou 10~°Am?[2]. Nesse trabalho foi utilizado o0 AGFM que estd mostrado na figura 3.8b, o qual

encontra-se disponivel no LMMM.

Base

Piezoelétrico -

Haste

A
Am os!‘{a
'

Refersncia

1- bobina de campo estatico
2- bobina de gradiente de campo

a)

Figura 3.8: a) Estrutura bésica de um AGFM, extraido de [24]. b) AGFM existente no LMMM, em destaque a
regido do porta amostras e o piezoelétrico.
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Simulacao computacional

Com a idéia de comparar os valores das constantes de anisotropia obtidas com o magneto-
metro de torque e buscar uma maior compreensao sobre os mecanismos fisicos que influenciam
no comportamento magnético dos filmes produzidos, suas curvas de magnetizagdo foram si-
muladas utilizando rotinas computacionais desenvolvidas na linguagem Mathematica®. Esse
trabalho foi realizado em colaboragc@o com os professores Dr. Marcio Assolin Corréa e Dr. Fe-
lipe Bohn, da Universidade Federal do Rio Grande do Norte. Maiores detalhes sobre as rotinas

utilizadas podem ser encontrados nas referéncias [26-27].

A figura 3.9 mostra um diagrama com os vetores magnetizagdo M e vetor campo magnético

=

H,,; e suas respectivas orientagdes utilizados no célculo das curvas de magnetizacgao.

X

Figura 3.9: Defini¢do dos vetores magnetizagio e campo magnético utilizados nas simulagdes das curvas de
magnetizacdo. Neste caso, para as simulagdes, foi considerado o eixo z orientado na dire¢do normal ao plano do
filme. Extraido de [27].

A expressao para a densidade de energia que o programa utiliza nos calculos, em unidades

cgs, é

3 ~ 2 1 L \2
Sho (M-6)" + 5Ny (Mn) : 3.1)

[ A N2

é = —M -Hey — Kap (M uan) -
onde o primeiro termo corresponde a densidade de energia Zeeman, o segundo a densidade
de energia de anisotropia uniaxial, que descreve basicamente a anisotropia total observada, o
terceiro a densidade de energia magnetoeléstica e, por fim, o quarto corresponde a densidade
de energia magnetostatica. Relacionado ao termo de densidade de energia de anisotropia uni-

axial, K, € a constante de anisotropia uniaxial e ii,, é o vetor unitdrio que indica a dire¢ao de

anisotropia uniaxial, definida por p,, € ¢,,. Associado ao termo de energia magnetoeldstica,



43

A € a constante de magnetostriccdo do material e ¢ é a tensdo mecanica ao qual o material
estd sujeito, de modo que (3/2)A o pode ser definido como K., ou constante de anisotropia
magnetoeldstica. O simbolo 6 representa o vetor unitario que indica a direcdo da tensdo, dada
POr Pre € @pe. Por fim, relacionado a densidade de energia magnetoeldstica, 71 estd orientado

ortogonalmente ao plano do filme.

O programa basicamente consiste em determinar a projecdo de M na direcdo do campo
para cada valor de campo externo considerado, conforme a equagdo 3.2. Os angulos py € Pur

de equilibrio sdo determinados através da minimizagdo da densidade de energia magnética.

M = Mgcos ((])M—(])H)sen (pM) (3.2)
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3.2 A magnetometria de torque

A magnetometria de torque € uma poderosa técnica usada na andlise das propriedades ani-
sotropicas de materiais magnéticos. Weiss [28], Webster [29], e vdrios outros autores [30-33],
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. Posteriormente
Ingerson [34], Miller [35], Byrnes [36], Penoyer [37] e Aldenkamp [38] tornaram esses equi-
pamentos mais praticos. Montaram equipamentos capazes de obter curvas de torque vs angulo

em questdo de alguns minutos.

Anos mais tarde, Boyd [39], Humphrey [1] e varios outros autores [40-46] passaram a
utilizar essa técnica em filmes finos magnéticos. Para isso, foi necessdrio aperfeicoar os equipa-
mentos para que a sua sensibilidade fosse significativamente aumentada, haja visto o pequeno
momento magnético presentes nesse tipo de amostra. Ainda hoje essa técnica é bastante usada
no estudos de anisotropias magnéticas em filmes finos, tanto no plano do filme quanto fora
desse [47-48].

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

posic¢do inicial através de um torque restaurador conhecido.

3.2.1 Potencialidades

A técnica de magnetometria de torque permite com que sejam determinadas as principais
quantidades e parametros buscados ao se realizar uma investigacao das propriedades magnéticas
de um dado material: a anisotropia magnética, a magnetizacdo de saturagcdo, a magnetizacao

remanescente, 0 campo coercivo e o campo de anisotropia.

Nesse trabalho utilizou-se a torquimetria para realizar medidas que permitem uma andlise
da anisotropia magnética no plano da amostra, da magnetizag¢do de saturagdo e do campo coer-
civo. Assim, somente para a obtencao desses parametros serd feita uma descri¢do detalhada da
forma de medida e de andlise dos dados. Para uma descri¢do detalhada de como essa técnica

permite a obten¢do dos demais pardmetros recomenda-se a referéncia [1].

Para a determinacao dos parametros mencionados anteriomente duas sao as formas de me-

didas feitas, das quais obtem-se as curvas de (T vs &) e (T vs B). A forma detalhada de como
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sdo feitas, analisadas e como retiramos esses parametros das medidas esta descrita a seguir.

Curvas 7 vs o

Esse tipo de medida permite que se descubra com facilidade a direcdo f4cil da amostra, que
se determine o valor das constantes de anisotropia e que se estime o valor do campo coercivo

da amostra.

Quando se aplica um campo magnético em uma amostra, como um filme fino por exemplo,
e estando esse campo no mesmo plano da amostra mas em uma direcdo que nao € a de facil
magnetizacdo, dependendo do valor do campo aplicado pode-se deslocar a magnetizagdo para
uma posi¢ao intermedidria a ambas direg¢des, como ilustrado na figura 3.10. Isso ocorre porque
o campo magnético externo tenta fazer com que a magnetizagdo se alinhe junto a ele, a0 mesmo
tempo que o campo de anisotropia (campo associado ao eixo facil da amostra [2, 4]) tenta

manter a magnetizagao junto ao eixo facil.

Figura 3.10: Onde redefine-se 6 e o como os angulos entre as dire¢des indicadas. C indica a diregdo de facil
magnetizacdo, H o campo aplicado e M a magnetizagdo, que ¢ o momento total por unidade de volume da amostra.

Fazendo uma andlise da energia envolvida tem-se tal situagdo como uma consequéncia do
balango entre a energia Zeeman, que estd associada a interag@o entre 0 momento magnético total
da amostra com o campo externo, e a energia de anisotropia, que esta associada a influéncia da

anisotropia efetiva da amostra com a magnetizagao.

As energias relevantes nesse caso sdo aquelas contidas na expressdo para a energia livre
magnética (equacdo 2.14). A energia Zeeman é dada pela equacdo 2.13. Para o caso onde o
angulo entre 0 momento magnético total da amostra e o campo magnético é de (ot — 6), como

na figura 3.10, tem-se
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EZeeman = —i.B = —mBcos(ot — 0). (3.3)

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. Para o caso de uma amostra com simetria
uniaxial, como o caso em questdo, a energia de anisotropia efetiva tem a seguinte forma [2, 4,
49-50]:

Eo= [efav= [ (K +Ki'sin 6+ K5/ sin* 6+ .)a, (34)

f

onde &’ é a densidade de energia de anisotropia efetiva uniaxial, descrita em termos das cons-

tantes de anisotropia efetivas da amostra Kf f

[9]

. Voltando as equacdes 3.3, 3.4 em 2.14, tem-se

Eroral = —mBcos(0t— 0) + / (K + K sin? 0 + K sin 0)av, 3.5)

onde 6 e o s@o os angulos indicados na figura 3.10. A expressdo acima sO apresenta os trés
primeiros termos da energia de anisotropia, normalmente suficientes para um bom ajuste e

descri¢do do que € obtido experimentalmente [49].

Cada parcela de energia da equacgdo 3.5 € responsdvel pela existéncia de um torque sobre
o momento magnético total da amostra. Assim, tem-se um torque que esta associado ao termo
Zeeman (Tz) e outro que estd associado ao termo de anisotropia (74)[50]. Uma vez que a energia
do sistema depende de um angulo, a derivada da energia com relacao a esse angulo é exatamente
o torque [2]. O torque resultante fard com que a dire¢do desse momento varie até atingir uma
posicdo de equilibrio. Chegando-se assim a esta situagdo de equilibrio, como ilustrado na figura
3.10. No caso da figura 3.10, varia¢des de direcdo no sentido hordrio resultam em um torque

positivo e no sentido anti-hordrio em negativo [2].

~ : a4 JE

A expressdo que representa o torque exercido sobre a magnetizagdo ¢ dada por 5. Para
fazermos esse cdlculo basta usarmos a equagao 3.5, onde « € constante a cada situacdo. Aqui é
importante relembrar, que para a situacdo de equilibrio, o torque resultante sobre a magnetiza-

cdo é nulo.

Nesse trabalho busca-se conhecer os pardmetros magnéticos associados a amostra, como a
energia de anisotropia do filme. Uma vez que o eixo fécil é responsavel por um torque sobre

a magnetizacdo, sabe-se pela terceira lei de Newton, que também ele sofre um torque. As-
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sim, a amostra sofre exatamente este torque, dado por —‘3—15. Para encontrar as constantes de
anisotropia deve-se analisar este torque que atua sobre a amostra, que € o torque medido pelo

magnetometro.

Para chegar na expressdao que representa o torque exercido sobre a amostra, ou medido,

deriva-se a equacdo 3.5

 OEpga  9[-mBcos(a—0)+ [(K; + K’ sin? 6 + K5 sin* )dv]

= 3.6
26 26 -0
Realizando essa operagdo e usando identidades trigonométricas, chega-se que
T =mBsin(o— 0) — / (K¢ sin(20) +2K%/ sin(26) sin” 6)dv. (3.7)

Como em qualquer passagem de uma grandeza escalar para outra vetorial, deve-se atentar
ao sinal atribuido a grandeza vetorial. Nesse caso deve-se colocar um sinal negativo no primeiro
termo da equagdo 3.7. O sinal indica que esse termo do torque age de forma a dimunuir a

diferenca (o — 0). Finalmente, a expresso para o torque feito sobre a amostra ficard

T = —mBsin(o - 0) — / (K sin(26) + 2% sin(26) sin? 8)dv, (3.8)

Agora percebe-se tanto pela andlise da figura quanto da equacdo, que o torque que atua
sobre o eixo C da figura 3.10 é sempre negativo; isso, para o valor constante de o representado

na figura, independendo do valor que 6 venha a assumir na busca do equilibrio.

Pode-se ainda, analisar o comportamento do torque (7) feito sobre a amostra em fungdo do
angulo de aplicacdo do campo externo (), para diferentes valores de campo. Ao se fazer isso,

vé-se que a curva pode apresentar trés comportamentos distintos:

Curvas de Tt vs oo quando H < H,.

Nesse caso a magnetizacdo desloca-se muito pouco do eixo de facil magnetizacdo. Dessa
forma, & — O e (o — 6) — . Assim nota-se da equagdo 3.8 que todo o segundo termo se anula
e a curva de Txo apresenta um comportamento senoidal. Esse comportamento previsto pode

ser observado na figura 3.11B.
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Curvas de T vs & quando H > H,

Nessa situagdo a magnetizacdo encontra-se praticamente alinhada com o campo externo.
Dessa forma, o angulo (a — 6) é nulo, de modo que a primeira parcela da equagao 3.8 também
se anula e a curva de Txa apresentard o comportamento dado pela segunda parcela da equa-
cdo. Tendo em vista que, para uma amostra uniaxial, o valor de Kff ¢ maior que o de i , €
de quaisquer outras possiveis constantes da série que possam ser ai acrescentadas, o compor-

tamento predominante € tipo —sin(26). Esse comportamento previsto pode ser observado na

figura 3.11C.
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Figura 3.11: Medidas de magnetizacio e de torque para a amostra A4 (500 A sobre vidro). A) Medidas de
magnetizacio feita por AGFM nas dire¢des 0° e 90° com a direcdo perpendicular ao movimento do substrato
durante a deposi¢do, que correspondem aos eixos de fécil 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.

Curvas de T vs & quando H, < H < H;
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O ualtimo caso a ser analisado € aquele em que o campo externo apresenta valores que man-
tém a magnetiza¢do em uma posi¢ao que nao permite desconsiderar nem o nem (o — 6). Esse
foi o caso considerado para se chegar na expressdo 3.8 e descreve o caso mais geral possivel.
Nessa situagdo, ambas as parcelas da equacdo sdo relevantes e terdo fortes contribui¢cdes na

forma da curva Txo. Esse comportamento previsto pode ser observado na figura 3.11D.

Como descrito acima, através de medidas de 7 vs ¢, e sob condi¢Oes especificas de intensi-

dade de campo, pode-se estudar a anisotropia magnética ou o campo coercivo de uma amostra.

Ao se utilizar um valor de campo que esteja abaixo do campo coercivo (H < H,), pode-se
iniciar a medida de torque aplicando o campo em qualquer eixo pré-estabelecido na amostra,
nao necessariamente no eixo facil. O que ocorrerd caso a dire¢do escolhida ndo coincida com
o eixo fé4cil € que, ao invés de um seno iniciando em zero, a curva poderd estar deslocada
por uma fase, como mostrado na figura 3.12. Dessa forma, caso se busque saber a direcao de
facil magnetizagdo de uma amostra, necessita-se de uma tinica medida, diferentemente do que
ocorreria em magnetdmetros como o VSM, por exemplo, onde € grande o nimero de medidas

que devem ser feitas para se localizar o eixo facil com uma boa precisao.

Ruido

90° Deslocada do eixo facil
0° Deslocada do eixo facil
50° Deslocada do eixo facil
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Figura 3.12: Torque em fungdo do angulo de aplicagdo do campo, para uma amostra de Co (Smm x 6mm x
3000A(espessura)), sob um valor de campo inferior a H,. As medidas iniciam com o campo sendo aplicado em
direcdes distintas de 90°, 0° e 50° do eixo facil.

Quando H > H,, em uma medida 7 vs &, pode-se reescrever a equagdo 3.8 como

T—— / (K sin(26) + 2K sin(26) sin’ 8)dy. (3.9)

Assim através do ajuste da equacdo 3.9 aos dados experimentais, obtém-se os valores das
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constantes de anisotropia associadas a amostra.

Analisando medidas de 7 vs o para varios valores de campos aplicados também pode-se
obter, pela forma da curva, uma estimativa do campo coercivo. O campo coercivo ird corres-
ponder ao valor de campo onde se passa a ter ndo mais um comportamento tipo senf, mas algo
que é combinagdo de ambas as parcelas da equacdo 3.8, como mostrado na figura 3.13, onde o

campo em que ocorre essa transicdo na forma da curva é em torno de 1700 A /m ou 21 Oe.

® 6400 A/m ~ 80 Oe

4800 A/m ~ 60 Oe
e 2400 A/m ~ 30 Oe
3,0x10° 4
e 2000 A/m ~ 25 Oe
-~
© e 1840 A/m ~ 23 Oe o
= (U 0,0
=3 + 1760 A/m ~ 22 Oe =] 0 e
s 1729 A/m ~ 21,5 Oe "
« 1600 A/m ~ 20 Oe 2.0x10°4 e
2,0x10° —
0 50 100 150 200 250 300 350 ° B800A/mM~100e
r T r
(Y (graus) o 400 A/m~5 Oe 100 200 300
(X (graus)
A B

Figura 3.13: Em A temos as curvas de torque vs Angulo, para a amostra A4 (500A sobre vidro), com a varredura
feita em campo. Em B temos as quatro primeiras curvas ampliadas. Nessa, percebe-se a passagem pelo campo
coercivo, que ocorre em uma faixa que é em torno de 1600 a 1729 A/m ou 20 a 21 Oe, se comparada com a
histerese dessa amostra, figura 3.11A, percebe-se que corresponde realmente ao inicio da rotagdo dos momentos,
pois nessa 0 campo coercivo no eixo facil é em torno de 1600 A/m ou 20 Oe.

As medidas de T vs o descritas acima serdo apresentadas no proximo capitulo. Todas
foram feitas com o campo paralelo a superficie da amostra, ou seja, com o eixo de suspensio do
porta-amostras perpendicular ao plano do filme, de forma que a anisotropia analisada é aquela
existente no plano. Essas andlises podem também ser feitas para a anisotropia fora do plano,
contudo, isso exigiria que altos valores de campos sejam usados (o que estd fora do escopo deste
trabalho).

Curvas T vs B

Esse tipo de medida permite que se obtenha o valor do campo coercivo e da magnetiza¢ao

de saturacdo da amostra estudada.

Nesse caso a amostra € colocada de forma que o campo magnético possa ser aplicado fora
do plano da amostra, ou seja, com o eixo de sustentacdo paralelo ao plano da amostra. Sob essas
condicdes, utiliza-se 0 campo externo para saturar a amostra ao longo de uma dada direcao no

plano, em seguida inverte-se o sentido desse campo e faz-se ele formar um angulo fixo, o,
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ao plano da amostra. Aplica-se um valor de campo magnético conhecido e apds a amostra se
deslocar para o equilibrio recoloca-se ela na posicdo inicial, utilizando um torque restaurador
que € medido. Assim, obtem-se as curvas de T vs B, como as que estdo mostradas na figura
3.14.

Direcdo

o, inicial

1,50E-08 T . .

" Direcdo de sustentagio

1,00E-08

Ly
T 5,00E-09 -
3;

0,00E+00

-5,00E-09 v . " " " " " .
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020

B (T)
Figura 3.14: Curva 7 vs B para a amostra A4 (500A sobre vidro), a curva azul é feita para o formando 45°
com a dire¢@o inicial, mostrada no topo da figura, estando o eixo facil do plano paralelo a essa, e a curva verde é
feita da mesma forma, agora, com o eixo de dificil magnetizac¢do do plano ao longo da dire¢do inicial. A reta em

vermelho € o ajuste linear feito, com a finalidade de determinar a magnetizag¢do de saturagdo, como serd discutido
em seguida.

Aqui cabe salientar que a quantidade de energia necessdria para deslocar a magnetiza¢ao
para fora do plano € vdrias vezes maior que para provocar o mesmo deslocamento no plano. As-
sim sendo, para os valores de indu¢ao magnética que foram utilizados a magnetizagdo mantém-

se no plano da amostra durante todo o processo de medida.

A expressao para o torque atuante sobre a amostra nesse caso especifico € dada por

T = mBsen(a,). (3.10)

Para se determinar o campo coercivo, ao longo da projecao do campo no plano da amostra,
basta observar na curva T vs B os valores em que o torque € nulo. Cada curva de T vs B, com
o, fixo, apresenta dois cruzamentos por zero. O primeiro € na origem, o trivial, onde 7 =0
pois B = 0. Na segunda situa¢do, quando a curva evolui para valores positivos de torque, T =0
devido ao momento magnético total da amostra ser nulo, o que caracteriza H.. O valor de H,

associado ao B aplicado € dado por
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H, — BC%(O‘C). (.11

Nas duas curvas da figura 3.14, € perceptivel a diferenga no valor do campo coercivo e
na forma com que a curva de torque passa por ele. Essa diferenca remete ao comportamento
esperado ao longo dos eixos de fécil e de dificil magnetizacdo. Ao longo do eixo fécil a inversao
dos momentos magnéticos ocorre em um valor menor de campo de forma mais ripida e brusca
a medida que a intensidade do campo vai sendo aumentada (como se observa na curva em
azul). Para campo aplicado fora da dire¢do facil o campo coercivo H. é maior e a inversao
ocorre de forma mais lenta e gradual (como se observa na curva em verde). Esse é o mesmo

comportamento observado nas curvas de magnetizacdo apresentadas anteriormente na figura
3.11A.

A magnetizagdo de saturacdo, por sua vez, € determinada a partir da inclinacdo da curva
de 7 vs B para valores de B acima da saturagdo, ajuste em vermelho na figura 3.14. Em tal
condicdo os momentos magnéticos estdao todos alinhados e o torque cresce linearmente com B,

como se observa na equagao 3.10. A magnetizacao de saturacdo serd dada neste caso por

ac
My, =—"="-"— 3.12
' Vsen(ag)' (3.12)

onde % € o coeficiente linear dareta e V € o volume da amostra.
Como pode ser visto na figura 3.14, a inclina¢do das duas curvas, na regido de campo acima

da saturacdo, é a mesma, pois a magnetizacdo de saturacao depende apenas da estequiometria

do material.
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3.2.2 O torquimetro desenvolvido

Introducao

O magnetometro de torque desenvolvido € baseado em um péndulo de tor¢cdo. A sua con-
figuragcdo bdésica 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 perpen-
dicular a este eixo de suspensdo. Por meio de um sensor de posicao angular e de um controle
realimentado, o torque exercido pelo campo sobre a amostra é contra-balanceado, isso € feito
aplicando-se uma corrente a uma pequena bobina que estd em torno do porta-amostra. Assim,
surge um torque restaurador, ou contra-torque, que forca 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, ja que se conhece a corrente aplicada, a geometria da bobina de contra-

torque e sua orientacao com relagdo ao campo aplicado.

Componentes basicos do magnetometro

O diagrama basico do magnetometro desenvolvido pode ser visto na figura 3.15, onde po-

demos localizar os principais itens que compde o equipamento.

Figura 3.15: Magnetdmetro de Torque e seus principais componentes. Os itens 1, 2, a e b representam o sistema
responsdvel pela aplicacdo do campo externo e leitura do dngulo. Os itens 3 e 4 fazem parte do péndulo de tor¢do
e indicam as posi¢des onde encontram-se o porta-amostras e 0 sensor capacitivo, respectivamente.

Para gerar o campo magnético utiliza-se um par de bobinas de Helmhotz, item 1 na figura

3.15. Essa configuracdo € capaz de gerar um campo magnético bastante homogéneo em uma
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ampla regido no interior das bobinas. O raio das bobinas € de 12 cm e cada uma contém 600

espiras. O conjunto gera 1592 A/m, ou 20 Oe por ampere.

As bobinas encontram-se apoiadas sobre um disco de acrilico (2) de 24 cm de diametro
capaz de girar em torno da amostra. Isto permite variar de 360° a dire¢do do campo aplicado

com relag@o a alguma direcdo de referéncia na amostra.

O conjunto central, na figura 3.15, contem o péndulo de torcdo e os itens 3 e 4 localizam
nele as posicdes do porta-amostra, que fica na regido de campo homogéneo, e do sensor de

posicdo angular.

O péndulo de torcao pode ser visto mais detalhadamente na figura 3.16. Nela, podemos
ver melhor a localiza¢io do porta-amostras (5) em torno do qual € enrolada a bobina de contra-
torque, cuja drea é de 143 mm?. No centro do porta-amostras existe uma fenda onde a amostra

é fixada.

Ao se aplicar o campo e fazer com que a amostra fique sujeita a um torque precisa-se
conhecer o valor desse torque. Para isso, o porta-amostras e o sensor de posicao estao suspensos
por um fio fino e condutor (item 6 na figura 3.16). O mesmo fio contorna o porta-amostras
formando a bobina de contra-torque. O fio de suspensdo permite que o conjunto varie sua
posicdo até que o torque sobre a amostra seja equilibrado pelo torque associado a constante de
torcao do fio. Utiliza-se, entdo, a bobina de contra-torque para criar um torque contrdrio aquele
sobre a amostra e fazer com que o porta-amostras retorne a posi¢ao inicial, o que € verificado
pelo sensor de posi¢ao angular. Controlando-se o campo externo (H) e a corrente (I) que passa
por essa bobina de N espiras, e sabendo o valor da drea (A), o valor do momento magnético
associado a ela serd dado diretamente pela equacdo 3.13. Por sua vez, o valor do contra-torque

que ela cria serd entdo dado pela equagdo 3.14.

in = NIAA, (3.13)

T=mx UH. (3.14)

Nas expressoes acima 7i € o versor normal a secdo transversal das espiras e L € a permea-
bilidade magnética do vacuo. Assim, entdo, determina-se o torque a que a amostra fica sujeita

pela acdo do campo externo.

Para controlar a posicdo da amostra, o porta-amostras encontra-se ligado através de uma

haste rigida (7) a um sensor de posi¢cdo angular (8) como pode ser visualizado também na figura
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Figura 3.16: Péndulo de torgdo e seus principais componentes. Em detalhe estdo indicadas suas dimensdes.

3.16. O funcionamento e arranjo das placas desse transdutor capacitivo é semelhante ao criado
por Peters em 1989 [51] e pode ser melhor compreendido através da figura 3.17. A haste que
vem do porta-amostras € ligada somente a placa central do arranjo de capacitores, de forma que
o torque exercido sobre a amostra provoca um movimento rotativo dessa placa, que, por sua vez,
produz um desbalango na ponte capacitiva. Utiliza-se um amplificador sincrono tipo lock-in
para se detectar e avaliar a posicdo angular da amostra, que por sua vez serd proporcional ao
desbalango do arranjo capacitivo e a tensao lida pelo lock-in. Para uma anélise mais aprofundada

do sensor recomenda-se a referéncia [51].
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Figura 3.17: Sensor de Posi¢do Angular. A) Arranjo de placas similar ao transdutor capacitivo linear desenvol-
vido por Randall Peters. B) Diagrama elétrico do sensor.

Ainda na figura 3.16 pode-se observar, nas extremidades da balanca de tor¢ao, dois termi-
nais de contato (9). Eles sdo ligados ao fio condutor que sustenta o porta-amostras € 0 sensor,
e servem para ligar esse fio a uma fonte de corrente que alimentard a bobina de contra-torque.
Também podem ser vistos, na mesma figura, dois esticadores (10) responsdveis por tensionar o

fio que mantém o pé€ndulo suspenso de forma estavel.

Implementos

Vizando tornar mais préticas, precisas e exatas as medidas realizadas pelo magnetometro,
foram implementados alguns itens adicionais ao sistema bdsico descrito anteriormente. Essas

implementagdes foram basicamente quatro e estdo discutidas a seguir.

Sistema de controle e leitura do angulo

Para melhorar o movimento de giro das bobinas de Helmhotz e tornar menos brusca a
varia¢do da direcao do campo externo foi colocado um motor de passo junto ao disco de acrilico
para promover a rotacao das bobinas, como pode ser visto no item b da figura 3.15. A propor¢ao
entre as revolucdes do motor e das bobinas € de 17 para 1. Como a rotagdo maxima do motor é
de 340 rpm, o tempo minimo para se obter uma curva de torque € de 36 segundos. Uma rotagao
mais continua e estdvel, portanto prética para as medidas, é obtida com uma rotacao de 5 rpm,

e assim, um tempo de 3,5 minutos.

A determinacdo do angulo entre o campo externo e uma dada dire¢do na amostra é feita

através da leitura de uma tensdo proporcional ao angulo. Essa tensdo € produzida por um divisor
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de tensdo, composto por uma fonte de tensdo e um potenciometro linear multivoltas (item a na
figura 3.15). O eixo do potenciometro é acionado pelo movimento do disco de base das bobinas

de Helmbhotz.

Esses acréscimos ao sistema de posicionamento das bobinas possibilitaram uma significa-
tiva diminui¢ao no ruido das curvas e uma varredura mais continua e precisa da direcdo do

campo aplicado.

Sistema de amortecimento

A fim de atenuar o movimento oscilatério do péndulo de tor¢ao foi fixado um amortecedor
junto a haste rigida, item ¢ da figura 3.16. Ele é confeccionado em papel e aumenta o atrito com

o ar no interior do tubo, permitindo uma maior rapidez e exatidao na aquisicao dos dados.

Calibracdo

Em certas situacdes a determinacdo do torque restaurador ndo é conveniente, como por
exemplo para angulos préximos ao 90° ou ao 270°. Nesses casos a corrente utilizada pode ser
elevada, aquecendo em demasia o fio de suspensdo e deslocando verticalmente a placa rotativa
do sensor. Para evitar isto, antes de cada medida passou-se a obter duas relagdes que permitem

evitar a aplicacao de contra-torque elevados.

Utilizando o torque restaurador, primeiramente relaciona-se o sinal de tensdao do sensor ao
valor do contra-torque necessdrio para anular o torque sobre a amostra. Essa é uma relagcdo
linear que permite que se saiba, posteriormente, qual o valor do torque atuante sobre a amostra,
analisando-se o sinal de tensdo. Todavia, ao determinar-se o torque dessa forma necessita-se
de uma correcdo no angulo entre a dire¢do da amostra e o campo aplicado. Isso porque a
amostra se desloca da posicao inicial para uma posicao de equilibrio determinada pelo torque
associado ao campo e aquele associado a constante de tor¢ao do fio, assim, o angulo medido
pelo potencidmetro necessita da subtracdo do quanto a amostra estd deslocada dessa posi¢ao
inicial.

Esse 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 sustentac¢do do porta-amostras e
também paralelo ao campo externo, e realiza-se pequenas variagdes de posi¢do angular em torno
dessa posicao. Como usa-se um campo razoavelmente alto, mas ndo o suficiente para retirar a
magnetiza¢do do plano (o que necessitaria uma energia bem maior) tem-se a garantia que os

pequenos angulos que sao lidos correspondem realmente ao deslocamento do porta-amostras.
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Assim, através da relacdo sinal-angulo pode-se obter, juntamente com a informac¢do da relagdo
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. Essa calibracdo, além de diminuir muito o tempo das medidas, também contribui para
eliminacao dos erros que ocorrem a medida que se trata com pequenos valores de torque, pois
esses necessitam de pequenas correntes passando pela espira, o que € de dificil ajuste manual.
A figura 3.18 apresenta estas duas relagdes descritas acima e que permitem a determinacao da

constante de torcao.
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Torque (Nm) Sinal de Tensao(V)
(a) (b)
Figura 3.18: Medidas de calibragdo feitas durante o ajuste.
Automatizagdo

Uma vez que as implementacdes que foram feitas possibilitam uma manipula¢do remota
de todas as partes do sistema durante a medida, optou-se por desenvolver softwares de controle
usando a plataforma HP-Vee. Para executar o programa usado para obtermos a curva de torque
vs angulo, por exemplo, um microcomputador € acoplado junto com o amplificador lock-in e
realiza o controle do motor de passos, da intensidade do campo externo e adquire os sinais de
tensdo, tanto do sensor angular da amostra quanto do sensor angular do campo. Com esses
dados obtem-se a curva de torque vs angulo. A interface dos programas desenvolvidos, que
realizam as duas formas de medidas de torque anteriomente discutidas, e o diagrama de todo o

sistema estdo apresentados, respectivamente, nas figuras 3.19 e 3.20.
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Figura 3.19: Interfaces dos programas desenvolvidos. Na parte superior o programa torque vs angulo e na parte
inferior torque vs inducdo magnética.

Sensibilidade

O magnetometro descrito estd operante desde o segundo semestre de 2009 e o periodo in-
vestido para sua montagem e automacao foi em torno de 7 meses, um tempo curto se comparado
ao investido por Penoyer [37] que foi de dois anos. Nesse tempo muitas foram as corre¢des e

melhoras alcangadas para que se chegar a esse produto final, utilizando aparatos e equipamentos
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Figura 3.20: Diagrama que representa todo o sistema montado.

considerados simples para pesquisas feitas nessa drea.

A realizacdo de todos esses aperfeicoamentos resultou em uma significativa reducdo do
ruido apresentado pelo equipamento anteriormente. Contudo, esse apresenta algumas pequenas
variagOes entre uma calibracdo e outra, motivo pelo qual antes de toda a medida o sistema deve
ser recalibrado. Ha também a influéncia de fatores como estabilidade da rede elétrica, transito
de pessoas proximas ao equipamento e até mesmo pequenas correntes de ar que podem surgir
a medida que se tem um leve aquecimento das bobinas de Helmhotz [1]. O ruido normalmente
encontra-se em torno de um valor correspontende a um torque de 6x10~''Nm ou 6x10~*dina-

cm, nos indicando a sensibilidade mdxima que pode ser atingida pelo instrumento.

Como mencionado no inicio, essa alta sensibilidade é necessdria para se trabalhar com
anisotropia planar em filmes finos. O aparelho desenvolvido é capaz de medir torques, por
exemplo, oito ordens de grandeza abaixo daquele desenvolvido por Miller [35], uma ordem
abaixo do aparelho desenvolvido por Doyle [40]; contudo, uma ordem de grandeza acima do
aparelho desenvolvido por Humphrey [1]. Se a andlise for para o momento que pode ser medido,
ao invés do torque minimo, levando em conta a indu¢dao médxima que € alcangada pelas bobinas
atuais, chega-se a um valor de 3x10~?Nm/T ou 3x10~%emu; estando, juntamente com o0 AGFM,

entre os equipamentos mais sensiveis disponiveis no LMMM para medidas de magnetizagao.



4 Resultados e discussao

Neste capitulo, sdo apresentados e discutidos os resultados que foram obtidos como descrito
ao longo desse trabalho. A forma como serdo apresentados leva em conta, além da ordem
cronolégica com que as medidas foram feitas, uma forma que facilite a compreensao do estudo

realizado.

4.1 Medidas de magnetizacao e ajuste numérico

Como ja mencionado, uma das formas de caracterizagdo magnética dos filmes produzidos
foi através de medidas de magnetizacdo. Elas foram feitas em ambos os conjuntos de amos-
tras que estdo apresentados na tabela 3.1. Para o conjunto 1, sobre vidro, as medidas foram
feitas utilizando o AGFM e para o conjunto 2, sobre silicio, foi utilizado o VSM, isso devido a

diferenca dos porta-amostras e como cada um deles se adequava aos conjuntos.

A figura 4.1 apresenta as curvas de magnetiza¢do normalizadas obtidas para os filmes de Co
do conjunto 1. As curvas mostram as medidas feitas em duas direcdes 6 = 0° e 8 = 90°, onde
0 € agora definido como o angulo entre 0 campo magnético aplicado e a direcdo no filme que
¢ definida como perpendicular ao movimento do substrato sobre o canhdo durante a deposig¢ao,

que a principio definiria o eixo fécil induzido pelo processo de deposicao.

Nesse grupo, a dependéncia angular das curvas de magnetizacdo para todas as amostras
indica um comportamento magnético tipico de amostras com anisotropia uniaxial com eixo de

facil magnetizagao em 6 = 0°.

A figura 4.2 mostra as curvas de magnetizacdo normalizadas obtidas para os filmes do

conjunto 2. Aqui também sio apresentadas somente as curvas para 8 = 0° e 90°.

As amostras mais espessas desse conjunto apresentaram um cardter claramente uniaxial,
no entanto as amostras mais finas merecem uma atengdo especial. As curvas para a amostra
A6 (100A), entre 0° e 90°, apontam a existéncia de um eixo que apresenta maior facilidade a

magnetizacdo do que as dire¢cdes vizinhas. Esse eixo estd em torno de 6 = 50°. A figura 4.3
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Figura 4.1: Curvas de magnetizagdo normalizadas para os filmes de Co sobre vidro (conjunto 1), medidas no
AGFM. Por simplicidade sao mostradas apenas as amostras para 8 = 0°, em preto, e 8 = 90°, em vermelho, que
correspondem, respectivamente, a direcao perpendicular e paralela ao movimento do substrato durante a deposicao.

mostra as histereses medidas ao longo dessa dire¢do e em dire¢des vizinhas. Observa-se entao

que ndo se pode inferir um comportamento tipicamente uniaxial a todo o conjunto 2.

A amostra A5 (50 A) nao pode ser estudada, através dessa técnica, devido a dificuldade de

se obter boas medidas de magnetizacdo, em funcdo da espessura reduzida da amostra.

Das curvas de magnetizacdo, obtem-se também o campo no qual as amostras saturam. A
realizacdo das medidas de torque, que visam determinar as constantes de anisotropia, devem ser
feitas com um campo acima de Hj, no entanto, ndo muito acima a fim de ndo tirar a magneti-
zacdo do plano da amostra num eventual desalinhamento entre o plano da amostra e o campo
aplicado. Além disso, segundo Kouvel [52], ao se buscar as constantes de anisotropia em amos-
tras circulares, deve-se tomar um cuidado especial em relagdo ao campo utilizado. Ele afirma
que pode existir uma dependéncia do valor da constante determinada com o campo externo

aplicado devido a ndo saturacdo das bordas do filme circular. Nesse trabalho serd utilizado o
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Figura 4.2: Curvas de magnetizagdo normalizadas para os filmes de Co sobre Silicio (conjunto 2), medidas no
VSM. Sdo mostradas apenas as amostras para 8 = 0°, em preto, e 6 = 90°, em vermelho, em relagdo a direcio
perpendicular e paralela ao movimento do substrato durante a deposicéo.

mesmo valor de campo em todas as curvas de torque. Ap0s a andlise das curvas de magnetiza-

¢d0, optou-se por utilizar um campo em torno de 14 kA/m (180 Oe).

Uma vez obtidas as curvas de magnetizacao, agora sdo apresentadas as simulacdes das cur-
vas de magnetizacdo para as amostras mais espessas de cada conjunto, como o descrito na se¢ao
3.1.4. O principal objetivo das simulacdes € ajudar a encontrar a configuracdo energética que
possibilite descrever o comportamento das amostras estudadas e comparar o valor das constan-
tes de anisotropias obtidas com aquelas que serdo medidas diretamente pela magnetometria de

torque.

O comportamento magnético uniaxial observado nas curvas de magnetizacdo foi compro-
vado através das simulagdes numéricas, baseadas no método de minimizac¢do da energia do

sistema, descrito na se¢do 3.1.4. Em uma situagdo geral, sdo considerados os termos de energia
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Figura 4.3: Curvas de magnetizagdo normalizadas para a amostra A6, 100A sobre Silicio. Os angulos indicados
na figura sdo em relagéo a dire¢@o perpendicular a movimentacdo do substrato.

Zemann, anisotropia uniaxial, magnetostitica e magnetoeldstica. Todavia, como as amostras
mais espessas tem um comportamento uniaxial claro, utilizou-se apenas os dois primeiros ter-

mos para a realizag@o dos célculos.

E importante mencionar que se considera a amostra formada por um tnico dominio, ou seja,
M = M, em todas as situacdes. Sendo assim, a inversdo da magnetizacdo de um sentido para
outro, na dire¢do do campo aplicado externamente, deve ser através do mecanismo de rotacdo

coerente da magnetizacao.

Para facilitar a notagao dos angulos e haver uma relacdo direta entre os angulos emprega-
dos nas simulag¢des, figura 3.9, com o angulo 6, definido como o angulo formado com a dire¢ao
perpendicular a dire¢do de movimento do substrato durante a deposi¢do das amostras, foram
considerados o eixo z orientado na dire¢do normal ao plano do filme, enquanto que o eixo x
orientado na dire¢do perpendicular ao movimento do substrato sobre o canhdo durante a depo-
sicdo. Ou seja, para o eixo ficil, que € a curva de magnetizacio obtida para 0 =0°, py =90° e
¢y = 0°, enquanto que para 6 = 90°, curva de magnetizagao relativa ao eixo duro, py = 90° e
o =90°.

A figura 4.4 superpde as curvas medidas e os ajustes que foram feitos para a amostra A4
(500 A sobre vidro). Para as duas curvas apresentadas, foram mantidos fixos os pardmetros da
amostra My = 1422 emu/cm® (1422 kA/m), valor para o Co bulk [2], Ky = 39100 erg/cm’
(3910 J/m?), sendo que P, = 90° e ¢, = 0°, ou seja, anisotropia no plano do filme, e 0 campo

magnético, pg = 80°, sendo somente variado o angulo @p.
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Figura 4.4: Curvas de magnetizagio normalizadas, juntamente com as simulagdes, para a amostra A4 (500 A
sobre substrato de vidro). Os pontos correspondem a medida experimental e a linha continua a simula¢do. Em a)
tem-se a medida de magnetizacdo feita ao longo do eixo facil, 8 = 0°, e a simulagdo, com parametros py = 80°
e o = 38°, My = 1422 emu/cm?, K,y = 39100 erg/cm?, sendo que p,, = 90° € ¢, = 0°. Em b) tem-se a curva
obtida para o eixo duro 8 = 90°, e a simulacdo, com ¢y = 105° e os demais pardmetros idénticos aos utilizados
na simulagdo anterior.

Para se chegar a melhores ajustes permitiu-se que o angulo ¢y pudesse variar em torno
das posi¢des 0° e 90°. Assim, para a curva com 6 = 0°, o melhor ajuste foi obtido utilizando
¢y = 38°, enquanto que na curva com 0 = 90°, foi utilizado ¢y = 105°. Este fato pode estar
associado a pequenos desvios na orientacao da magnetizacdo, originados por eventuais erros
de marcagdo da direcdo logo apds a deposi¢do ou durante o corte da amostra, ou ainda, ao

posicionamento da amostra na haste do magnetometro para a medida experimental.

Aqui se percebe que as curvas simuladas apresentam boa concordancia com os dados obti-
dos experimentalmente. Assim, percebe-se, em vista dos termos de energia considerados, que
a energia de anisotropia uniaxial, induzida pelo sistema de deposi¢do, e a magnetostatica, que
favorece a orientagdo da magnetiza¢do no plano da amostra, sdo 0s principais termos responsa-
veis pela anisotropia no plano do filme, tendo como eixo de facil magnetizagdo 6 = 0°. O valor
de K,, aponta a ordem de grandeza para comparac¢do com o valor encontrado através da medida

de torque.

A figura 4.5 apresenta as curvas de magnetiza¢do normalizadas e calculadas para a amostra
A8 (500 A sobre Silicio). Para essas curvas foram considerados os mesmos termos de energia
e M; usados para a amostra A4. Aqui K, = 46200 erg/ cm? (4621,57 / m?>) e as orientagdes do
eixo de anisotropia e aplicagdo do campo foram p,, = 90°, ¢,, = 0° e py = 80°, sendo variado

o angulo ¢y.
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Figura 4.5: Curvas de magnetizagio normalizadas e calculadas, para a amostra A8 (500 A sobre substrato de
Silicio). Os pontos correspondem a medida experimental e a linha continua a simulacdo. Em a) tem-se a medida de
magnetizacdo que foi obtida no eixo facil, 8 = 0°, e a simulag@o, com pardmetros py = 80° e ¢y = 30°, My, = 1422
emu/ em?, Ky = 46200 erg/ cem?, sendo que pgn = 90° e ¢, = 0°. Em b) tem-se a curva obtida para o eixo duro
6 =90°, e a simulagdo, com ¢y = 100° e os demais pardmetros idénticos aos utilizados na simulac@o anterior.

Assim como antes, o melhor ajuste, na curva com 6 = 0°, foi obtido com ¢y = 30°, en-
quanto que na curva 6 = 90°, ¢y = 100°. Novamente, a diferenca angular dos angulos pode ter

ocorrido pelas mesmas causas anteriormente citadas.

A respeito da amostra A8, pode-se perceber que as curvas calculadas apresentam boa con-
cordancia com os dados obtidos experimentalmente. Assim, pode-se dizer que a anisotropia
induzida pelos sistema de deposic@o e a forma da amostra sdo os principais responsaveis pela
anisotropia uniaxial e no plano, que € observada experimentalmente. O valor de K, encontrado
ndo difere significativamente do valor encontrado para a amostra do conjunto 1 e também sera

comparado ao valor obtido da curva de torque para essa amostra.

4.2 Medidas de torque e a sua analise

Nesta secdo serdo apresentadas e discutidas as medidas de torque que foram realizadas

nesse trabalho.

4.2.1 Determinaciao do campo coercivo e da magnetizacio de saturacao

Para a determinacao do campo coercivo e da magnetizagdo de saturagdo das amostras foram

realizadas medidas de T vs B, descritas na secdo 3.2.1. Esse tipo de medida € realizada com o
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plano da amostra e o eixo do péndulo de tor¢ao alinhados, conforme mostrado na figura 3.14.

Além disso a dire¢do de facil magnetizacdo € colocada ortogonal ao eixo do péndulo.

A medida apresentada na figura 4.6 foi feita para a amostra A4 e através dela pode-se
determinar a magnetizacdo de saturacao do filme de Co e o valor do campo coercivo da amostra
equivalente a curva de magnetizacao na direcao facil. Considerando que a medida foi feita com
0o = 45° e o volume da amostra, os valores de H. e M; da amostra sdo, respectivamente, de
1700 £ 100 A/m (21 £ 1,5 Oe) e My = 1428 + 19 kA/m. O valor de H, é semelhante aqueles
encontrados nas curvas de magnetizacdo e nas medidas de torque, mostradas nas figuras 3.11 e

3.13, e M, foi muito préximo daquele aceito para o Co bulk [2].

3,5x10° -
3,0x10'8-
2,5%10°
- 2,0x10"
§ 1,5x10'“-:
= 1.0x1 0° o
5,0x10° 1 cp°°°
0,0 /

o

Ooo

5,0x10°{

-1,0x10° . 7 . ' . T . T
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020

B (T)

Figura 4.6: Medida de 7 vs B para a amostra A4 (500 A sobre vidro). Essa foi realizada com o plano da amostra
a 45° da direg@o de aplicacdo do campo magnético externo. A reta vermelha € o ajuste linear feito.

Os volumes das amostras foram determinados através da multiplicacio direta da drea dos
discos pela espessura real das amostras. Como o objetivo visado em tais medidas € o de compa-
rar grandezas tomou-se o cuidado de se utilizar as mesmas mascaras para os filmes de mesma
espessura nominal. Assim, este método nao interfere significativamente nas andlises que foram

feitas.

Como a determinacdo dos parametros My e K depende do volume das amostras € neces-
sario a realizacdo de medidas de difracdo de raio-X para aferir a espessura de cada amostra.
As medidas de difragdo de raio-X a baixo angulo foram utilizadas somente para a andlises da

espessura, a rugosidade, por sua vez, serd investigada pelas imagens obtidas com o AFM.

As medidas foram realizadas com o equipamento descrito na sec¢do 3.1.3, na configuracdo
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0 —260. Com a realizacdo da medida e a localizagdo das franjas de Kiessig, pode-se construir
um grifico do vetor de espalhamento (¢ = 47sen(6)/A) vesus o indice da franja, onde A é o
comprimento de onda caracteristico do raio-X. Esse grifico deve ter um comportamento linear

e sua inclinagdo (R.T.) estd relacionada com a espessura do filme (), por

f= 4.1

Na Figura 4.7 estdo apresentadas as difragdes de raios-X a baixo angulo para todas as
amostras, com excessao das menos espessas (Al e AS), visto que nado foi possivel identificar os
picos de Bragg nas curvas medidas. Para cada amostra foi encontrada, através do calculo feito

pela equagdo 4.1, a espessura real, como apresentadas anteriormente na tabela 3.1.

4.2.2 Determinacao das constantes de anisotropia

A figura 4.8 apresenta as curvas de T vs « feitas para o conjunto de amostras crescidas sobre
vidro. Juntamente com as medidas experimentais estdo os ajustes feitos usando a expressao 3.9.
Percebe-se, pela forma da curva, que o cardter uniaxial da anisotropia € menos evidente nas

amostras de menor espessura.

A figura 4.9 apresenta as curvas de torque para o conjunto de amostras crescidas sobre
substrato de silicio. A linha sobre os pontos experimentais € um ajuste usando a equagao 3.9.
Nesse conjunto se percebe, de uma forma ainda mais clara, a perda do cardter uniaxial da

anisotropia nas amostras mais finas.

A existéncia de um segundo eixo de anisotropia pode ser percebida ja na curva de torque
para a amostra A6, de 100 A. Em torno de 50° percebe-se uma pequena reducdo (em moédulo)
do torque, indentificando a orientacdo do novo eixo. As curvas de magnetizacdo apresentadas
na figura 4.3, ja apontavam esse fato. A figura 4.10 apresenta um paralelo entre as curvas de

magnetizacdo e de torque para a amostra A6.

Para o ajuste das curvas de torque das amostras menos espessas, de ambos os conjuntos,
foi necessdrio a consideracido de um terceiro termo na expressao de energia. A evolug¢do com a

espessura das constantes de anisotropia uniaxiais estdo apresentados na figura 4.11.

Verifica-se na figura 4.11A, para o conjunto 1, que os termos de anisotropia K;f e Kgf sdo
bastante relevantes para as menores espessura, perdendo importancia frente a K ff a medida que
o valor da espessura aumenta. O item C, dessa mesma figura, apresenta os valores de K;f e K;f

. 14 . A . o e .
normalizados a K f , a fim de mostrar a importancia dos termo adicionais. Da mesma figura,
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Figura 4.7: Medidas feitas para a obtengdo da espessura das amostras. A esquerda as medidas de difragdo de
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Figura 4.8: Medidas de 7 vs o para as amostras do conjunto 1. Essas foram realizadas utilizando um campo
de 14328 A/m (180 Oe), campo esse em que todas as amostras encontram-se saturadas. Em vermelho tem-se os
ajustes realizados pela equagdo 3.9.

percebe-se para as amostras A3 e A4 (maiores espessuras) que somente o primeiro termo de
anisotropia € suficiente para um bom ajuste das curvas de torque e para a descricdo da energia

de anisotropia, em outras palavras, o cardter uniaxial da amostra é bastante acentuado.

A figura 4.11B apresenta a evolucdo com a espessura das constantes de anisotropia do
conjunto 2, percebe-se uma queda das constantes K;f e K;f bastante semelhante ao que ocorre
no conjunto 1, porém menos acentuada. Também como no conjunto 1, essas constantes perdem
relevancia frente a Kff a medida que a espessura aumenta, conforme apresentado na figura

4.11C.

De modo geral K;f e K;f tem um carater monotdnico decrescente, para ambos 0s conjuntos,
diferentemente de Kff , 0 qual tem uma tendéncia de elevacdo quando os demais termos siao

f

. L . e . .
menos importantes. Além disso percebe-se que os valores de K", dos dois conjuntos, tendem

ao mesmo valor para as espessuras maiores.

A tabela 4.1 apresenta uma comparacdo entre as constantes de anisotropia obtidas através
dos ajustes das curvas de torque e dos ajustes das curvas de magnetizacdo. Embora, haja uma

grande diferenca entre os valores determinados pelas duas técnicas (= 50%) elas confirmam
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Figura 4.9: Medidas de 7 vs a para as amostras do conjunto 2. Essas foram realizadas, assim como as medidas
do conjunto 1, utilizando um campo de 14328 A/m ou 180 Oe. Em vermelho tem-se os ajustes realizados pela
equagdo 3.9.

que as amostras mais espessas (A4 e A8) possuem anisotropia uniaxial.

Tabela 4.1: Constantes de anisotropia uniaxiais para as amostras A4 e A8, ambas com espessuras nominais de
500 A. Klef € a constante obtida pelo ajuste das curvas de torque e K, é o valor obtido pelos cdlculos computacio-
nais das curvas de magnetizacdo.

Amostra | K| fu /m?) | Kan(J /m?)
A4 7700 3910
A8 6700 4620

Essa diferenca entre os parametros obtidos pelas duas técnicas pode ser devido ao fato
de que, na simulagdo, apenas a rotagdo coerente foi considerada [53]. Como nesse caso H, €
determinado principalmente pelo valor da anisotropia e da orientagdo do campo, um valor baixo
de K,, pode ser devido a desconsideragdao de movimento de paredes de dominio, que por sua
vez reduziu H,.. Se o termo de movimento de paredes fosse levado em conta, provavelmente um

valor maior de K, seria obtido do ajuste da curva de magnetizagao.

Somado a isso, existem os erros relativos aos angulos de medicdo, que nos resultados dos
calculos computacionais foram mencionados como referentes ao posicionamento da amostra.

Assim o posicionamento da amostra em relacdo ao campo aplicado pode ter apresentado al-



72

H (Oe)
300 -200 -100 0 = 100 200 300
1,0 .
100 A s o
0,5
0
£ o0
=
0,51
H (Oe) -1,0{ ©o8co
300 -200 -100 0 100 200 300 . X
15920 0 15920
] o™ s e
0,5 fé 4 T T T T T T T
g ’
=
0,5 s | =
o
Preiy i
1,0 09898859!
15920 15920
H (A/m)
H (Oe)
300 -200 -100 O 100 200 300
1,0 boadns =)
.. A _ e —
& I } o 50 100 150 200 250 300 350 400
20 a(graus)
= |
05 L& |
H (Oe) H (Oe)
1.0 Mgﬁsﬁ&‘s 300 -200 -100 0 100 '200 300 300 -200 -1 0 1 200 300
15920 15920 1.04 //300&“’ 1 1,01 100 A L
H (A/m) &F
05 y 05 e
& 2 °<99°
(7] 0
2o j £ o0 b
= & & 9
05 S5 0,5 £o8
1,0 W’f& 1,0 eosead:b
15920 15920 15920 o 15920
H (A/m) H (A/m)

Figura 4.10: Medidas de magnetizagio e de torque em fungdo do angulo para a amostra A6. Os circulos em
vermelho localizam na curva de torque a posi¢do angular, em rela¢do a direcdo de referéncia, em que foi feita
a medida de magnetiza¢do. O razodvel tamanho do circulo deve-se a imprecisdo dessa localizacdo, visto que o
posicionamento da amostra em ambos os magnetdmetros foi feita de forma manual.

guma pequena variacdo de um experimento para o outro, € aqui, espera-se que o torquimetro
apresente uma vantagem sobre o outro método, pois ele realiza uma varredura por todas as di-
recoes referentes ao plano da amostra, fazendo com que o resultado da constante independa da

direcdo inicial de medida.

Andlise de Fourier

Com objetivo de uma maior compreensdo e melhor descricdo da anisotropia efetiva de
todas as amostras, passa-se a investigar qual a contribuicdo que essa recebe das anisotropias
especificas, aquelas discutidas no capitulo 2. Para tanto foi utilizada uma expressdo para a
anisotropia tipo série de Fourier, e ndo somente uniaxial como anteriormente, afim de ajustar as
curvas de torque em todas as amostras. Posteriormente serd buscado um entendimento de quais

as energias e mecanismos fisicos sao mais relevantes e contribuem mais fortemente nos termos
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Figura 4.11: Evolugio das constantes de anisotropia efetivas das amostras, para a descrigdo uniaxial, em fungio
da espessura. (A) apresenta a forma com que as constantes evoluem para o conjunto 1, (B) para o conjunto 2, (C),
por sua vez, trdz a razio entre as constantes K3/ /K¢ e K< /K¢/.

da série utilizada na descrigdo.

A série tem a seguinte forma geral 7, = Y, ko,sen(2n0). A utilizacdo dessa série permite
a identificacdo da peridiocidade dos termos, facilitando a descoberta da sua origem fisica. De-
vido ao fato de nao se ter verificado qualquer assimetria nas curvas de magnetizac¢do devido ao

sentido em que o campo € aplicado apenas os termos pares em 8 foram considerados.

O ajuste foi feito com os quatro primeiros termos da série, no entanto o quarto termo
mostrou-se sempre abaixo do erro associado ao ajuste em todas as espessuras. Os trés primeiros

termos da série sao dados por

T, = kosen(2(0 + y)) + kysen(4(0 + ) + kesen(6(6 + v)), (4.2)

onde os y; sdo fases que possibilitam aos termos ndo estarem necessariamente alinhados e os

k; sdo as constantes de anisotropia associadas aos termos da série de Fourier, suas unidades sao



dadas em J/m?.

O ajuste com a expressdo 4.2 para as amostras dos conjuntos 1 e 2 podem ser vistas na

figura 4.12 e 4.13, respectivamente.
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Figura 4.12: Ajustes da expressdo 4.2 as medidas de 7 vs o para as amostras do conjunto 1, substrato de vidro.
Os pontos experimentais sdo os mesmos apresentadas nos graficos 4.8.

A evolugdo com a espessura das constantes ky, k4 € kg podem ser vistas na figura 4.14.

Os ajustes dos dados experimentais com a série de Fourier ficaram tdo bons quanto aqueles
descritos anteriormente. Novamente o termo associado a uniaxilidade, aqui k», € maior que
os demais termos. O valor de k4 em ambos os conjuntos cai a medida em que a espessura €
aumentada, evidenciando o cardter uniaxial predominante nas amostras mais espessas. A grande
diferenca em relacdo aos dois conjuntos € o termo kg, que no conjunto 1 cai monotonicamente

€ no conjunto 2 permanece praticamente constante.

Agora, avaliando de forma detalhada como cada tipo especificos de anisotropia pode estar
associado aos termos k», k4 € kg da série, pode-se estimar qual a influéncia de cada anisotropia

sobre a anisotropia efetiva em cada amostra.
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Figura 4.13: Ajustes da expressdo 4.2 as medidas de 7 vs ¢ para as amostras do conjunto 2, substrato de Silicio.
Os pontos experimentais so os mesmos apresentadas nos graficos 4.9.
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A contribui¢c@o da anisotropia de superficie na anisotropia efetiva pode ser descartada pe-
rante a andlise das espessuras utilizadas nesse trabalho. Segundo o que foi discutido na se¢do
2.1.6 a contribuicdo da superficie, para o caso do Co sé passa a ser relevante para espessuras
abaixo de 12 A.

A chamada anisotropia de troca, que foi discutida na secdo 2.1.4, também nao impdem ao
sistema uma direcao preferencial, visto que os filmes sdo formados por uma Unica camada de

material ferromagnético.

A contribui¢c@o da anisotropia magnetostatica, no plano, também pode ser desconsiderada
devido ao formato circular das amostras. Como mencionado na se¢do 2.1.2 ela contribuiré para

que a magnetizagdo esteja no plano do filme, mas sem nesse impor uma direcao preferencial.

Pode-se atribuir a anisotropia induzida a principal contribui¢do no termo uniaxial da série,
primeiro termo pertencente a kp, pois esse termo apresenta dependéncia com sen(20). Além
disso as medidas de magnetizagao e de torque apontam que o eixo de facil magnetizacdo é sem-

pre na mesma direcdo em que ocorre a inducao pelo magnetron sputtering, figura 3.2.

Raios-X a alto dngulo

Para buscar uma eventual contribuicao da anisotropia magnetocristalina foram realizadas
medidas de difrag@o de raio-X a altos angulos (10° a 70°) em todas as amostas. As medidas fo-
ram feitas com o equipamento descrito na se¢do 3.1.3 e somente as duas amostras mais espessas
de cada conjunto tiveram uma relacdo sinal ruido adequada para a anélise e estdo apresentadas

na figura 4.15.

O pequeno nimero de contagens em relacido ao ruido de fundo revela que os filmes sao
compostos por cristalitos apenas parcialmente ordenados. O padrao de difracdo da amostra A8
revela uma predominéncia da fase hcp, visto que o difratograma apresenta contagens princi-
palmente nas posicdes referentes aos planos (100), (002) e (101) do cobalto hcp - de acordo
com a ficha JCPDS71-4239 pertencente ao padrao difratométrico das fases mantidos pelo Inter-
national Center Diffraction Data/Joint Committe for Power Diffraction Studies ICDD/JCPDS.
Préximo ao pico de difracio com maior contagens também estd a posi¢do referente ao plano
(111) do cobalto fcc - de acordo com a ficha JCPDS71-4651 - indicando também uma possivel

existéncia dessa fase estrutural.

O padrdo de difragdo da amostra A4 é menos definido e claro, e a seguranca para definir a
estrutura € ainda menor. A observacao da posi¢ao que apresenta 0 maior nimero de contagens e

das posi¢Oes referentes aos planos mencionados levam ao pensamento de uma possivel mistura
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Figura 4.15: Medidas de raio-X a alto angulo para as amostras mais espessas de cada conjunto, ambas com
espessuras nominais de 500 A. (A) medida para a amostra A4, representante do conjunto 1, e (B) a mesma medida,
porém subtraida a linha de base do espectro de difracdo. (C) medida para a amostra A8, representante do conjunto

2, e (D) o mesmo espectro sem a linha de base. Juntamente com as medidas temos a localizagio dos picos referentes
a estruturas fcc e hep do Co.

das fases hcp e fcc, devido ao maior nimero de contagens estar entre essas posi¢des, contudo

¢ dificil uma certeza maior a esse respeito.

Embora esses resultados apontem a existéncia de uma textura cristalina, sua relagcdo com a
anisotropia ndo € direta. Caso haja uma estrutura tipo /cp ela contribuiria nas constante k; e kg
da expressdo 4.2, ou ainda, a contribui¢do do Co fcc poderia estar associada tanto a constante
k4 quanto a kg. No entanto, para uma orientag@o no plano (111) o vinculo mais forte viria a ser
com a constante kg. Contudo, em fun¢do de ndo haver uma clara cristalinidade do filme, nao se

pode ter certeza sobre tais relagdes.

Medidas de AFM
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Buscando avaliar as influéncias do substrato sobre a anisotropia efetiva também foram feitas
imagens utilizando AFM descrito na secao 3.1.3. O primeiro passo foi avaliar a superficie do
Si(111) utilizado como substrato. Como discutido na se¢do 2.1.6, substratos Si monocristalino
apresentam degraus em sua superficie, eventualmente a deposi¢ao do Co sobre esses degraus
poderia ser uma fonte de origem da anisotropia uniaxial. Também sabe-se que a exposic¢ao do Si
a atmosfera provoca a oxidacdo da sua superficie, assim a avalia¢do da superficie do substrato

trard a informacgao sobre o quanto os degraus foram comprometidos por esse 6xido nativo.

A imagem do substrato estd na figura 4.16. A imagem mostra de forma bastante clara a

total supressao dos degraus do silicio pelo 6xido nativo.

0 um 1 2 3
0 5,0 nm
5,0 nm
1
0,0 nm
2
¥ 4.0 um
3
y: 40 um
0,0 nm

Figura 4.16: Medida de AFM feita para o substrato de silicio(111). Ambas as imagens, 2D e 3D, foram obtidas
pela utilizacdo do programa Gwyddion, comumente usado nesse tipo de andlise. Aqui cabe salientar a discrepancia
existente entre a escala de altura e as escalas da base na figura em 3D, foram assim usadas para uma melhor
vizualizagao.

A rugosidade da superficie do substrato de silicio foi determinada usando o software Picolmage
e o valor foi ), = 3,79 A.

Na sequéncia, figura 4.17, sdo apresentadas imagens para as amostras A6 (100 A) e A8 (500
A), pertencentes ao conjunto 2. Nessas ndo se pode afirmar a presenca de nenhuma estrutura
topoldgica preferencial de crescimento, o que era esperado visto que os degraus fordo suprimi-
dos pelo 6xido nativo. Percebe-se, ainda, que hd um aumento no valor absoluto da rugosidade

na superficie a medida que aumenta a espessura da amostra.

As imagens apresentadas na figura 4.18, por sua vez, revelam a estrutura morfoldgica da
superficie das amostras A2 (100 A) e A4 (500 A), conjunto 1. Aqui, da mesma forma que no
conjunto 2, ndo se percebe nenhuma ordem topoldgica preferencial no crescimento dos filmes;
contudo, diferentemente das anteriores, a rugosidade apresentada pelas amostras é bem mais

acentuada e ainda o comportamento € inverso ao caso anterior, ou seja, a rugosidade diminui a
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Figura 4.17: Medidas de AFM feitas para a amostra A6, na parte superior, e A8, na parte inferior. As imagens e a
rugosidade indicada para cada amostra foram feitas utilizando os mesmos programas mencionados anteriormente.
Novamente tem-se a discrepancia entre as escalas na figura em 3D.

medida que a espessura aumenta.

Analisar as informagdes contidas nas imagens apresentadas e tentar relaciona-las com as
anisotropias magnéticas € uma tarefa nada trivial, contudo, um ponto merece aten¢do especial.
Embora as imagens da figura 4.16 tenham revelado a ndo existéncia de degraus na superficie
do substrado utilizado no conjunto 2, elas revelam a existéncia de uma superficie bastante lisa,
quando comparada ao vidro. Essa diferenca na rugosidade embora ndo tenha sido suficiente para
retirar o eixo fécil do plano da amostra, provavelmente, tenha vindo a influenciar no crescimento

e orientacdo dos cristalitos durante a deposi¢ao.

Além disso, a diferenca entre os parametros de rede do vidro e do 6xido existente na su-
perficie do Silicio provavelmente tenha originando diferentes tensdes, ou stress, armazenados
nas amostras em cada conjunto. E dificil saber com precisdo a qual das constantes da expressdo
4.2 as tensOes armazenadas na amostra vem a estar ligadas. Contudo, visto o comportamento
crescente de k4 a medida que a espessura da amostra diminui, e visto que os efeitos do substrato
sobre o termo magnetoeldstico também crescem com diminui¢do da espessura - devido a intera-

cdo entre os parametros de rede - € razodvel se pensar em uma ligagao mais forte da anisotropia
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Figura 4.18: Medidas de AFM feitas para a amostra A2, na parte superior, e A4, na parte inferior. Novamente
tem-se a discrepancia entre as escalas na figura em 3D.

magnetoeldstica com esse termo biaxial.



S  Conclusoes e perspectivas

A proposta bésica desse trabalho foi utilizar a magnetometria de torque para estudar como
variam as constantes de anisotropia em filmes finos em funcao da espessuras e do tipo de subs-
trato. Para isso foram crescidos filmes finos de Co, com espessuras entre 50 e 500 A, sobre

substratos de vidro e silicio. Os resultados obtidos ao longo desse trabalho mostram que:

e O magnetometro que foi desenvolvido e automatizado, disponivel no LMMM, apresentou
uma sensibilidade adequada para a realizagc@o do trabalho e comparavel aos melhores torquime-

tros ja desenvolvidos.

e A andlise da avolucdo das constantes de anisotropia com a espessura revelou um com-
portamento semelhante nos dois conjuntos. A anisotropia, revelada pelas diferentes técnicas,
¢ predominantemente uniaxial para as amostras mais espessas, contudo, esse comportamento €
perdido a medida que a espessura das amostras diminui. A amostras com espessuras menores
que A3 (=~ 230 A), para o caso do vidro, e A8 (=~ 400 A), no caso do silicio, apresentam um
aumento da contribui¢do dos termos dependente de sen(460) e sen(66) na anisotropia efetiva,

indicando que para esses casos a descri¢do unicamente uniaxial do sistema ndo € suficiente.

e Além do valor de espessura, que determina a validade da descricdo unicamente uniaxial,
ser diferente, percebe-se que as constantes de anisotropia associadas as amostras do conjunto
1 (substrato de vidro), normalmente, sdo maiores em modulo do que aquelas do conjunto 2

(substrato de Silicio) que apresentam espessuras proximas.

e De uma andlise mais detalhada a respeito de quais anisotropias influenciam mais sobre a
efetiva tem-se, nos dois conjuntos de amostras, a inexisténcia de termos oriundos da anisotro-
pias de superficie, de troca e magnetostética no plano. Devido a técnica de deposicao utilizada,
considera-se a anisotropia induzida durante a deposi¢do como a principal contribuinte sobre a
anisotropia efetiva, embora ndo seja possivel descrever nem quantificar com grande precisdao
que mudancas ela implica nas demais anisotropias da amostra. As contribui¢des magnetocris-
talina e magnetoeldstica, embora provalvelmente estejam presentes sdo de dificil associagc@o a

anisotropia efetiva.
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Virias sdo as formas de continuidade desse trabalho. A confeccdo e andlise das constantes
para amostras mais espessas, acima de 500 A, permitiria saber se as constantes efetivas uniaxi-
ais, principalmente Klef , convergem ou ndo para o mesmo valor independente do tipo de subs-
trato. A realizacdo de tratamentos térmicos e a avaliagdo de sua influéncia sobre a anisotropia
efetiva seria um tema interessante, principalmente quando se busca materiais com propriedades
especificas. Haja visto que o magnetdmetro tem sensibilidade suficiente para o estudo de filmes
finos magnéticos, o instrumento pode ser utilizado para o estudo da anisotropia magnetocrista-
lina, materiais com estrutura cibica, como o Fe e o Ni, sdo bons candidatos para esse estudo.
Além disso, o magnetdmetro desenvolvido fica a disposi¢do para trabalhos futuros como, por

exemplo, a avaliacdo das interacOes entre camadas em sistemas com exchange-bias.
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