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O fenômeno de Exchange Bias (EB) consiste de um acoplamento de troca interfacial
entre um material ferromagnético (FM) e um material antiferromagnético (AFM) e tem como
características principais o surgimento de uma anisotropia unidirecional e a histerese rotacional
(HR) em curvas de torque. Neste trabalho investigamos o comportamento de sistemas mag-
néticos com EB através de curvas de magnetização, magnetorresistência anisotrópica (AMR)
e magnetometria de torque. Foram crescidos filmes via magnetron sputtering, de NiFe/FeMn
(bicamadas) variando a espessura da camada de NiFe e filmes de NiFe/IrMn/Ta com diferentes
números de repetições dessa estrutura básica (multicamadas). A partir da difração e refletivi-
dade de raios-X determinamos a direção preferencial de crescimento cristalográfico, espessura
e o tamanho de grão das amostras estudadas. Foi implementado no Laboratório de Magnetismo
e Materiais Magnéticos (LMMM) um aparato experimental para medidas de AMR: resistência
em função do ângulo do campo aplicado e resistência em função do campo aplicado para um
determinado ângulo escolhido. Para o ajuste aos dados das curvas de magnetização e AMR é
apresentado um modelo fenomenológico para EB considerando quatro termos de energia: Zee-
man, uniaxial, unidirecional e magnetostático. As curvas de AMR apresentam uma assimetria
em torno de 180◦ quando medidas em valores de campo menores que o campo de Bias. De
acordo com o modelo utilizado, tal assimetria pode ser causada por um desalinhamento entre
os eixos de anisotropia (uniaxial e unidirecional) ou por um desalinhamento entre a direção da
corrente de medida e o eixo fácil de magnetização da amostra. Não foi observado um aumento
na dispersão da anisotropia uniaxial com o aumento das repetições das tricamadas, conforme
esperado. Para o ajuste das curvas de torque médio utilizamos uma equação com dois termos
harmônicos. Os parâmetros resultantes do ajuste das curvas de torque permitiram estudar a
evolução das componentes harmônicas Kθ e K2θ. Nas multicamadas quanto maior a energia
associada ao torque médio maiores são as perdas de energia por HR. Já nas bicamadas, as per-
das de energia por HR aumentam mesmo acima do campo de saturação. Tal comportamento
foi associado à configuração de spins interfaciais e sugere a necessidade de uma contribuição
adicional para a energia total do sistema magnético.

Palavras-chave: Exchange Bias. Magnetorresistência Anisotrópica. Histerese Rotacional.
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The Exchange Bias (EB) phenomenon consists of an interfacial exchange coupling
between a ferromagnetic (FM) material and an antiferromagnetic (AFM) one and has as the
main characteristics the rise of a unidirectional anisotropy and a rotational hysteresis (HR) in
torque curves. In this work we have investigated the behavior of the magnetic behavior of
systems presenting EB through magnetization curves, anisotropic magnetorresistance (AMR)
and torque magnetometry. We have grown films, via magnetron sputtering, of NiFe/FeMn
(bilayers) with different thickness of the FM layer and film structures of NiFe/IrMn/Ta with
different repetitions of the basic structure. From the X-ray diffraction and reflectivity we have
determined the preferential crystallographic growth direction, the thickness and the grain size of
the studied samples. It was implemented at the Magnetism and Magnetic Materials Laboratory
(LMMM) an apparatus to measure the AMR in two configurations: resistance as a function
of the applied field angle and resistance as function of the field applied in a particular angle
direction. To adjust the magnetization and AMR data we have used a phenomenological model
for EB considering four energy terms: Zeeman, uniaxial, unidirectional and magnetostatic.
The AMR curves have shown an asymmetry around 180◦ when measured at field smaller than
the Bias one. According to the used model used, such asymmetry can be caused either by a
misalignment between the anisotropy axes (uniaxial and unidirectional) or by a misalignment
between the measurement current direction easy magnetization axis of the sample. It was not
observed in the multilayers an increase on the uniaxial anisotropy dispersion with increasing on
the trilayers number, as expected. In order to fit average torque curves, we have used an equation
with two harmonic terms. The resulting parameters allow us to study the field evolution of the
harmonic amplitudes Kθ e K2θ. In the multilayer system as higher total energy is, higher is
the energy losses by HR. In bilayers system, the HR energy losses still increases even above
the saturation field. Such behavior was associated to the configuration of interfacial spins and
suggests the need of an additional contribution to total energy of the magnetic system.

Keywords: Exchange Bias. Anisotropic magnetoresistence. Rotational Hysteresis.
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1 INTRODUÇÃO

O fenômeno de Exchange Bias (EB) foi descoberto em 1956 por Meiklejohn e Bean

[1, 2], sendo consequência de um acoplamento de troca interfacial entre um material ferro-

magnético (FM) e um material antiferromagnético (AFM), o qual dá origem a uma anisotropia

unidirecional. As principais manifestações observadas do fenômeno são: o deslocamento em

campo magnético da curva de magnetização, o aumento do campo coercivo quando comparado

com o material FM desacoplado e a existência de uma histerese rotacional (HR) em medidas

de torque, a qual ocorre mesmo quando o campo magnético aplicado é maior que o campo de

anisotropia da amostra.

Esse fenômeno tem sido muito investigado na área do magnetismo devido aos desa-

fios científicos que apresenta, tendo importantes aplicações tecnológicas. Dentre as principais,

encontram-se sensores de campo magnético e dispositivos baseados em magnetorresistência

gigante (GMR), tais como cabeçotes de leitura e gravação magnética, bem como memórias

magnéticas de acesso aleatório (MRAM) [3].

Ao longo desses quase 60 anos, o EB foi explorado por várias técnicas, muitos conjun-

tos de amostras foram produzidos e muitos modelos foram propostos para tentar explicar seus

mecânismos, no entanto, não existe uma teoria definitiva que possa levar em conta todos os

efeitos observados em um sistema real. Portanto, o tema é de fundamental importância, tanto

do ponto de vista da física básica quanto de aplicações tecnológicas.

São muitos os parâmetros que influenciam na sua ocorrência e magnitude tais como,

configuração de spins interfaciais, espessura das camadas FM e AFM, rugosidade nas interfaces,

temperatura, entre outros [3, 4]. Portanto, construir um modelo que descreva a contribuição de

todos estes parâmetros, sob diferentes aspectos, é uma tarefa árdua.

Atualmente, a maioria dos modelos considera a interface entre os materiais FM e AFM

como sendo composta por grãos, classificados em dois tipos: estáveis e instáveis [5]. Cada grão

interfacial é considerado como um monodomínio, mas com possíveis diferentes comportamen-

tos durante o processo de reversão da magnetização. Os grãos estáveis permanecem alinhados

no sentido do acoplamento de troca interfacial, mesmo quando a magnetização da camada FM

é revertida. Tais grãos dão origem à anisotropia unidirecional e ao desvio nas curvas de magne-

tização. Já os grãos instáveis, rotacionam irreversivelmente durante o processo de inversão da

magnetização, dando origem à HR e um aumento do campo coercivo.
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1.1 Motivação e Objetivos

Motivado pelo interesse de uma compreensão mais aprofundada do fenômeno de Ex-

change Bias, foi realizado um estudo em uma linha de pesquisa já iniciada no Laboratório

de Magnetismo e Materiais Magnéticos (LMMM) [6, 7]. Foram produzidos dois conjuntos de

amostras com o objetivo de verificar o comportamento magnético dessas através das técnicas de

magnetorresistência anisotrópica (AMR) e magnetometria de torque. Além disso, pretendemos

responder algumas questões mais específicas, tais como:

1. O modelo utilizado, considerando quatro termos de energia, é adequado para à obten-

ção dos parâmetros relacionados as amostras?

2. Como HEB, HK , a variação da resistência (∆R) e a resistividade são afetados devido:

a) à diferença de espessura da camada FM;

b) ao empilhamento das camadas FM e AFM;

3. O magnetômetro de torque utilizado tem sensibilidade suficiente para medir HR?

4. Qual é a dependência da HR e das constantes de anisotropias com o valor do campo

magnético externo?

No presente trabalho é apresentado um estudo do comportamento magnético de amos-

tras de bicamadas (NiFe/FeMn) e multicamadas (NiFe/IrMn) que apresentam o fenômeno de

Exchange Bias. Ambos os conjuntos foram produzidos via magnetron sputtering, tendo sido

caracterizadas estruturalmente (difração de raios-X), magneticamente (magnetização e medidas

de torque magnético) e eletricamente (via medidas de magnetorresistência anisotrópica). As

medidas experimentais de magnetização e AMR foram ajustadas utilizando um modelo simples

de minimização da energia e rotação coerente da magnetização, enquanto as medidas de torque

foram ajustadas utilizando uma equação que leva em conta dois termos harmônicos. Ambos

os ajustes apresentaram uma boa concordância com os dados experimentais, permitindo obter

algumas conclusões a respeito do comportamento das amostras.

Quanto a organização deste trabalho, no capítulo dois é realizada uma breve revisão

sobre magnetismo, expondo conceitos básicos sobre ferromagnetismo e antiferromagnetismo,
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interação de troca, estrutura de domínios, curva de magnetização e anisotropias magnéticas.

No capítulo três é dada ênfase ao fenômeno de Exchange Bias, suas principais características e

dependências, bem como os principais modelos propostos para a sua descrição e compreensão.

O capítulo quatro é voltado a revisão da magnetorresistência anisotrópica e da resistividade elé-

trica. No capítulo cinco é apresentado um estudo do EB via magnetometria de torque, dando

ênfase à histerese rotacional. No capítulo seis são apresentadas as técnicas e procedimentos ex-

perimentais realizados neste trabalho, bem como o modelo que foi utilizado no ajuste das curvas

experimentais. No capítulo sete são apresentados e discutidos os resultados experimentais e no

capítulo oito são apresentadas as conclusões e perpectivas para continuação do trabalho.
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2 REVISÃO TEÓRICA SOBRE MAGNETISMO

Para auxiliar no nosso estudo sobre Exchange Bias, vamos fazer uma revisão teórica

sobre os principais conceitos físicos envolvidos nessa dissertação.

2.1 Propriedades Magnéticas da Matéria

As propriedades magnéticas dos materiais podem ser compreendidas pelo que ocorre

com seus átomos e elétrons. Como não existem monopolos magnéticos, isto é, partículas às

quais se possa associar apenas um pólo magnético, a estrutura com efeitos magnéticos mais

simples é uma partícula com um momento (de dipolo) magnético, ou seja, uma partícula que se

comporta como um pequeno imã [8]. Assim, o elétron, tem um momento magnético intrínseco

associado ao seu spin. Por outro lado, como uma espira com uma corrente elétrica (conven-

cional) tem um momento magnético com direção perpendicular ao plano da espira e sentido

dado pela regra da mão direita, por analogia, um elétron numa órbita atômica tem um momento

magnético orbital perpendicular ao plano da órbita mas com sentido contrário aquele dado pela

regra da mão direita [9]. De modo que o momento magnético total de uma amostra de um

dado material por unidade de volume é o que se chama de magnetização desse material. Es-

ses materiais podem ser classificados em vários grupos conforme seus comportamentos quando

em presença de um campo magnético externo. Aqui serão discutidos três grupos básicos, os

materiais ferromagnéticos (FM), antiferromagnéticos (AFM) e os paramagnéticos [10].

2.2 Ferromagnetismo e Antiferromagnetismo

A manifestação mais marcante do magnetismo em sólidos é a magnetização espontânea

de determinados materiais em temperatura ambiente. Estes são denominados ferromagnéticos

(FM) e apresentam momento magnético resultante mesmo na ausência de campo magnético

externo. Quando na presença de um campo magnético, sua magnetização pode aumentar, atin-

gindo um valor máximo, conhecido como magnetização de saturação (MS). Como pode ser

visto na figura 2.1, para diferentes materiais a magnetização de saturação possui uma depen-

dência com a temperatura. Conforme a temperatura aumenta, a MS diminui, atingindo um valor

nulo para uma determinada temperatura crítica, conhecida como temperatura de Curie (TC), a

qual é uma propriedade intrínseca de cada material. Acima da TC o material deixa de apresentar
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ordem ferromagnética e comporta-se como um material paramagnético [10].

Figura 2.1 – Magnetização de saturação em função da temperatura para Fe, Co e o Ni [10].

Na figura 2.2 está ilustrado o comportamento dos momentos magnéticos quando a tem-

peratura T < TC (momentos ordenados) ou T > TC (momentos aleatórios).

Figura 2.2 – Representação ilustrativa de um material no estado ferromagnético (a) e no estado
paramagnético (b).

Um material paramagnético, na ausência de um campo magnético aplicado, apresenta

seus momentos magnéticos apontando em direções aleatórias, como ilustrado na figura 2.2 (b),

de modo que não se observa magnetização resultante. Mediante a aplicação de um campo

magnético, existe uma tendência de os mesmos se alinharem em direção ao campo magnético

aplicado, apresentando assim uma magnetização resultante diferente de zero. No entanto, a

agitação térmica se opõe a este alinhamento, mantendo os momentos magnéticos aleatoriamente

orientados. Em 1895, Pierre Curie descobriu experimentalmente a relação entre a magnetização
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de um material, o campo externo e a temperatura:

χ =
C

T
=
∂M

∂H
(2.1)

Como resultado, materiais paramagnéticos apresentam uma pequena susceptibilidade

(χ) magnética positiva, que diminui com o aumento da temperatura. Na equação 2.1, χ repre-

senta a resposta magnética do material a um campo aplicado, esta propriedade é importante pois

descreve o comportamento magnético dos materiais [11].

Com relação ao ferromagnetismo, nenhum progresso real na compreensão do mesmo

tinha sido realizado até 1906, quando a primeira grande teoria moderna do ferromagnetismo foi

proposta por Pierre Weiss, e que permanece útil até hoje. Weiss lançou a hipótese do campo

molecular, a qual prevê que um material FM é formado por inúmeros momentos magnéticos,

provenientes dos átomos que o compõem e que interagem entre si [12]. Essa interação foi as-

sumida por Weiss como um campo magnético efetivo, proporcional à magnetização do material

FM.

Hm = γM (2.2)

onde γ é o coeficiente do campo molecular, sendo adimensional e característico de cada mate-

rial.

Este campo molecular Hm tende a alinhar os momentos magnéticos em uma deter-

minada direção. Se este for capaz de vencer a agitação térmica das partículas, que tende a

desorientá-las, o material apresentará uma magnetização. Assim, o material ferromagnético

fica magneticamente ordenado.

Weiss, intrigado com o comportamento dos materiais ferromagnéticos, lançou uma se-

gunda hipótese afim de tentar explicar por que era muito fácil encontrar um pedaço de ferro,

que apresenta ordem ferromagnética, em um estado desmagnetizado. Weiss respondeu esta per-

gunta fazendo uma suposição de que materiais ferromagnéticos em um estado desmagnetizado

estavam divididos em diversas regiões chamadas domínios, de modo que cada domínio tinha

sua própria magnetização. Com isso, o campo molecular alinharia os momentos magnéticos

dentro de cada domínio, mas não implicaria que os domínios vizinhos tivessem a mesma ori-

entação da magnetização, ou seja, paralela, de modo que os domínos poderiam ter diferentes

magnetizações em orientações aleatórias, mas com uma magnetização total nula [10].

Um material que esteja em um estado de multi-domínios, quando sob a ação de campo

magnético externo, modifica este estado até que a magnetização total esteja apontando na di-
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reção do campo magnético, com isso podemos tratar o material como um monodomínio. Este

processo pode ser visto na figura 2.3.

Figura 2.3 – Processo de magnetização de um material ferromagnético [10].

Na figura 2.3 (a) a linha pontilhada encerra uma porção do material FM, a qual apresenta

dois domínios com mesma magnetização de saturação e magnetização líquida total nula. A

fronteira que separa os dois domínios é chamada parede de domínios. Os dois domínios estão

espontaneamente magnetizados em direções opostas, de modo que a magnetização líquida dessa

porção é nula. Na figura 2.3 (b) um campo magnético H é aplicado, provocando um aumento do

domínio de cima através de um movimento da parede de domínio. Em (c) a parede de domínio

se moveu toda para a direita de modo que temos um monodomínio. Finalmente quando o campo

externo for alto o suficiente, este rotaciona a magnetização, de modo que a mesma se alinhe ao

campo magnético e então o material é saturado, figura 2.3 (d).

Quanto aos materiais antiferromagnéticos, estes tem uma pequena susceptibilidade po-

sitiva em todas as temperaturas, no entanto percebeu-se que a susceptibilidade variava de um

modo um pouco peculiar com a temperatura, como ilustrado na figura 2.4. Essa foi a primeira

evidência da ordem antiferromagnética, sendo que a primeira vista pensou-se tratar de um para-

magneto anômolo, no entanto, um estudo mais minucioso mostrou que sua estrutura magnética

era muito diferente que merecia uma classificação diferente.
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Figura 2.4 – Comparação do inverso da susceptibilidade em função da temperatura de um para-
magneto, um ferromagneto e um antiferromagneto [12].

A teoria do antiferromagnetismo foi principalmente desenvolvida por Néel a partir de

1932, quando ele aplicou a teoria de campo molecular de Weiss para tentar solucionar este

problema. Assim como no caso de um material FM, um material AFM também apresenta uma

temperatura crítica, TN , acima da qual se comporta como um paramagneto, esta é chamada

temperatura de Néel.

Podemos tratar um material AFM utilizando a teoria do campo molecular de Weiss assu-

mindo que existem dois campos moleculares, cada um agindo em uma sub-rede. A concordân-

cia entre modelo e medidas de susceptibilidade é muito boa e fornece evidências indiretas sobre

a ordem AFM. O primeiro material a ser reconhecido como antiferromagnético foi o MnO, em

1938, porém a primeira evidência direta de que realmente era um AFM foi fornecida por Shull

e Smart em 1949. Com sucesso eles mostraram por difração de nêutrons que os spins do MnO

eram divididos em dois grupos, um antiparalelo ao outro [13, 14].

2.2.1 Interação de Troca

Quanto à origem física do campo molecular, esta só foi compreendida em 1928 por

Heisenberg, através da mecânica quântica. Tratava-se de uma interação quântica especial, cha-

mada interação de troca (exchange forces), a qual é consequência da interação coulombiana e

do princípio de exclusão de Pauli [15].

Consideramos um caso simples como a união de dois átomos para formar a molécula de

hidrogênio. Cada um desses átomos é constituído por um único elétron movendo-se em torno

de um núcleo positivo composto por um próton. Para cada par de átomos separados por uma

certa distância, existem forças atrativas e repulsivas determinadas pela lei de Coulumb. Mas
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existe também uma outra força, inteiramente não clássica, que depende da orientação relativa

dos spins, chamada interação de troca. O termo "troca" vem do fato de que os elétrons são

indistinguíveis e a possibilidade de que os dois elétrons troquem de lugar deve ser considerada.

Heisenberg demonstrou que esta interação desempenhava um papel importante no ferro-

magnetismo. De modo que se dois átomos i e j tivessem momentos angulares de spin Sih/2π e

Sjh/2π, respectivamente, como ilustrado na figura 2.5, então a energia de troca entre eles seria

dada por:

EEX = −2JEXSi · Sj = −2JEXSiSjcosφ (2.3)

onde Si e Sj representam os momentos de spin dos dois átomos (i e j), JEX é uma integral

particular, chamada integral de troca e φ é o ângulo entre as orientações de spins.

Figura 2.5 – Origem da interação de troca. As direções dos spins dependem da função de onda
dos elétrons dos íons vizinhos [16].

Podemos determinar a ordem de um material magnético analisando o sinal de JEX . Se

JEX > 0, a energia de troca é mínima quando os spins são paralelos (cosφ = 1) e é máxima se os

spins são antiparalelos (cosφ = -1). Como já haviamos dito anteriormente, o ferromagnetismo é

devido ao alinhamento dos momentos magnéticos dos átomos adjacentes, logo um valor posi-

tivo da integral de troca é uma condição necessária para se ter uma ordem ferromagnética (FM),

como na figura 2.6 (a).

Agora se JEX < 0, o estado de menor energia resulta em spins antiparalelos, ou seja,

o material pode apresentar uma ordem antiferromagnética (AFM) ou ferrimagnética, como na

figura 2.6 (c). Se considerarmos momentos magnéticos idênticos, divididos em duas sub-redes

com orientação antiparalela uma em relação a outra teremos um AFM, como ilustrado na figura

2.6 (b).

Esta integral de troca depende da distância entre os átomos e suas distribuições ele-

trônicas, como a interação coulombiana diminui com a distância, JEX tende a zero à medida
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Figura 2.6 – Representação ilustrativa da ordem ferromagnética (a), antiferromagnética (b) e
ferrimagnética (c).

que os átomos se afastam, isto pode ser visualizado na figura 2.7, conhecida como curva de

Bethe-Slater.

Figura 2.7 – Representação esquemática da curva de Bethe-Slater [10].

A curva de Bethe-Slater mostra a variação da integral de troca em função da razão ra/r3d,

onde ra é o raio atômico e r3d é o raio da camada eletrônica 3d. Nota-se que existe um valor

mínimo de ra/r3d a partir do qual a integral é positiva. Isto explica por que o Mn mesmo tendo

momento magnético alto, não é ferromagnético, pois a razão ra/r3d é muito pequena e a integral

JEX é negativa.

Quando JEX é positivo, sua magnitude é proporcional a TC , isso por que os spins se

mantêm paralelos uns em relação aos outros devido a forte interação de troca, podendo ser

desordenados apenas por uma quantidade muito grande de energia térmica. As posições do Fe,

Co e Ni na curva estão de acordo com a TC de cada material, como mostra a tabela 2.1.

Podemos visualizar na figura 2.7 que os materiais ferromagnéticos (FM) possuem mo-

mentos magnéticos vizinhos que se alinham na mesma direção e sentido, enquanto nos materiais

antiferromagnéticos (AFM) o alinhamento ocorre na mesma direção, porém em sentidos opos-

tos. Dependendo da distância entre os momentos magnéticos podemos ter dois casos: interação
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Tabela 2.1 – Temperatura correspondente aos materiais magnéticos apresentados na curva de
Bethe-Slater [17].

Materiais Temperatura de transição Ordem
Cobalto TC = 1661 ◦C Ferromagnético

Ferro TC = 1316 ◦C Ferromagnético
Níquel TC = 900 ◦C Ferromagnético

Manganês TN = -173 ◦C Antiferromagnético

de troca direta ou indireta [15].

2.2.2 Interação de Troca Direta

Se os elétrons em átomos vizinhos interagem através de uma interação de troca, ela é

conhecida como interação de troca direta. Isso porque a interação de troca ocorre diretamente

sem a necessidade de um intermediário. Embora este pareça ser o caminho mais óbvio para a

interação de troca, a realidade em situações físicas raramente é tão simples.

Muitas vezes, a interação de troca direta pode não ser o mecanismo importante no con-

trole das propriedades magnéticas, devido a uma sobreposição direta insuficiente entre orbitais

magnéticos vizinhos. Por exemplo, em terras raras os elétrons 4f são fortemente localizados

e se encontram muito perto do núcleo, com pouca densidade de probabilidade que se estende

significativamente por cerca de mais de um décimo do espaçamento interatômico.

Isto significa que a interação de troca direta é improvável que seja eficaz em terras

raras. Mesmo em metais de transição, tais como Fe, Co e Ni, onde os orbitais 3d se extendem

ainda mais a partir do núcleo, é extremamente difícil justificar por interação de troca direta as

propriedades magnéticas observadas. Nestes materiais o papel dos elétrons de condução não

deve ser negligenciado, e uma descrição correta deve levar em conta tanto o caráter localizado,

quanto das bandas dos elétrons.

Assim, em muitos materiais magnéticos é necessário considerar algum tipo de interação

de troca indireta [11].

2.2.3 Interação de Troca Indireta

As diferentes classes de interação de troca indireta significativamente dependem do tipo

de material magnético em estudo.
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⇒ Interação de Supertroca

Este tipo de interação de troca indireta ocorre em sólidos iônicos. De modo que a intera-

ção de troca entre íons magnéticos não vizinhos é mediada por meio de um íon não magnético,

o qual esta localizado entre eles. Nesses casos a distância entre os íons magnéticos é muito

grande para que uma interação de troca direta seja predominante. Um exemplo desse tipo de

interação ocorre em um sólido iônico antiferromagnético como é o caso do MnO [15].

⇒ Interação de Troca RKKY

Esta interação ocorre em metais com momentos magnéticos localizados e a interação é

mediada pelos elétrons de valência, portanto não é uma interação de troca direta. Esta interação

é de longo alcance, possuindo uma dependência oscilatória com a distância entre os momentos

magnéticos. Assim, dependendo da separação entre os momentos podemos ter um ferromag-

neto ou um antiferromagneto. Um exemplo é representado pelos terras raras com seus elétrons

4f localizados. O nome RKKY é usado devido ao artigo inicial com o sobrenome dos desco-

bridores do efeito (Ruderman, Kittel, Kasuya e Yosida) [11, 15].

⇒ Interação de Dupla Troca

Em muitos óxidos os íons magnéticos podem exibir uma mistura de valências, isto é,

podem ocorrer diferentes estados de oxidação resultando num arranjo ferromagnético. Um

exemplo é dado pela magnetita (Fe3O4) a qual inclui íons Fe+2, bem como íons Fe+3 [15].

2.3 Estrutura de Domínios Magnéticos

Um material ferromagnético, na ausência de um campo magnético externo, encontra-

se em um estado de mínima energia, de modo que sua magnetização resultante, em geral é

muito menor que a magnetização espontânea. Isto se deve à formação dos domínios magnéti-

cos. Esses domínios, como já abordado anteriormente, são regiões do material FM na qual os

momentos magnéticos estão paralelamente alinhamos dentro de cada domínio, possuindo uma

magnetização líquida M, de modo que a magnetização total é nula, como ilustrado na figura

2.8.

Com relação ao tamanho e a forma dos domínios magnéticos, estes são determinados

pela minimização da energia livre magnética do material FM. De modo que para reduzir esta

energia do material, surgem os domínios magnéticos como está ilustrado na figura 2.9.
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Figura 2.8 – Representação ilustrativa do estado de domínios magnéticos de um material FM
desmagnetizado [15].

Figura 2.9 – Diferentes configurações dos domínios magnéticos de um material FM. As setas
indicam a orientação da magnetização em cada domínio (adaptada de [10]).

Um material uniformemente magnetizado, na forma de um monodomínio, como ilus-

trado na figura 2.9 (a), tem uma grande energia magnetostática associado a ele. A mesma

desempenha um papel muito importante na formação de domínios. Esta é resultado de pólos

magnéticos livres na superfície do material, gerando linhas de fluxo magnético fora do material

(linhas em azul) e um campo desmagnetizante que se opõem à magnetização, de modo que o

material dividi-se em dois domínios, com magnetizações em sentidos opostos, afim de reduzir

a energia magnetostática, como ilustrado na figura 2.9 (b). Com isso o campo desmagnetizante

será menor, bem como o fluxo magnético fora do material (linhas em azul) e a energia será

reduzida aproximadamente à metade do valor em (a). Na ilustração da figura 2.9 (c) temos um

caso em que o material se divide em quatro domínios, reduzindo ainda mais a energia magnes-

tostática do material, com as linhas de campo se fechando internamente. Mas esta divisão em

domínios cada vez menores não continua indefinidamente, por que cada novo domínio formado,

cria um custo energético para o material formar a parede, de modo que um número de domínios

de equilíbrio é alcançado [10].
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2.3.1 Paredes de domínios

Como ilustrado na figura 2.9, entre dois domínios adjacentes existe uma região de tran-

sição, chamada de parede de domínios, na qual a magnetização afasta-se da orientação da mag-

netização de um dos domínios e gradativamente aproxima-se da orientação da magnetização do

outro domínio adjacente, como ilustrado na figura 2.10.

Figura 2.10 – Rotação das paredes de domínios [18].

onde δ◦ corresponde a largura da parede.

As paredes podem ser classificadas ainda quanto ao ângulo entre os vetores MS dos

domínios adjacentes, podendo estes serem de 180◦ ou 90◦, como ilustrado na figura 2.11.

Figura 2.11 – Paredes de domínio de 180◦ (a) e 90◦ (b) [15].

Inspecionando as paredes de 180◦, estas relevam que podem ser divididas em duas clas-

ses, como ilustrado na figura 2.12.

Figura 2.12 – Rotação da magnetização através das paredes de domínios de Néel (a) e Bloch (b)
[15].
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⇒ Parede de Néel: A rotação da magnetização ocorre no plano perpendicular ao plano da

parede.

⇒ Parede de Bloch: A rotação da magnetização ocorre no plano paralelo ao plano da parede.

Uma parede de domínios resulta da minimização da energia livre magnética, no entanto

se uma transição de um domínio magnético para outro acontece de forma abrupta, de 180◦ por

exemplo certamenta a energia de troca seria extremamente alta devido aos spins adjacentes na

parede estarem antiparalelos, apresentando uma configuração antiferromagnética. A primeira

análise teórica da estrutura de uma parede de domínio foi proposta por F. Bloch em 1932, que

mostrou que a energia de troca seria minimizada se a transição fosse feita de uma maneira mais

suave, como ilustrado na figura 2.13.

Figura 2.13 – Estrutura de uma parede de domínios girando de 180◦ [10].

Assim, a parede de domínios seria formada por um número N de momentos magnéticos

mudando sua direção gradualmente, cada um em seu plano e fazendo um ângulo φ com o

momento adjacente em outro plano, com valor médio de φ dado por π/N [10].

2.4 Curvas de Magnetização e Histerese Magnética

Uma característica de qualquer material FM é a sua resposta não linear e irreversível

de M quando submetido a um campo magnético externo (H). A curva de magnetização de
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um material FM reflete o comportamento dos domínios magnéticos e estes alteram sua forma

e tamanho sob ação de um campo magnético externo, modificando assim a magnetização do

material. Esse comportamento pode ser visto através de um gráfico de (M) em função de (H),

como ilustrado na figura 2.14 [10].

Figura 2.14 – Curva de histerese de um material FM (adaptada de [10]).

Inicialmente o material FM está desmagnetizado, com M = 0, na ausência de um campo

magnético externo, como ilustrado na figura 2.14 (0). A configuração de domínios encontra-se

em um estado de mínima energia livre magnética.

Conforme aumentamos a intensidade do campo magnético externo, no sentido positivo,

os domínios magnéticos do material começam a se modificar, de modo que os domínios em

orientações favoráveis ao campo externo alteram seu volume ao longo dessa direção através de

um movimento das paredes de domínios.

Quando todos os momentos magnéticos encontram-se alinhados com o campo, o ma-

terial atinge o estado chamado de saturado, figura 2.14 (1). Como todos os momentos estão

alinhados podemos tratar o material como um monodomínio, representado por um único vetor

magnetização (MS) na direção de (H).

Quando diminuimos a intensidade do campo magnético externo, era de se esperar que o

comportamento fosse o oposto do descrito anteriormente, voltando o material FM a sua confi-

guração de domínios incialmente na origem, como ilustrado na 2.14 (0). No entanto, observa-se
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que quando a curva toca o eixo das ordenadas na ausência do campo magnético externo, a mag-

netização não é nula, mas apresenta um determinado valor de magnetização, como ilustrado na

figura 2.14 (2). Diz-se que nesse ponto o material possui uma magnetização remanescente. Esta

reflete a capacidade de um material magnético exibir magnetização espontânea.

Isso se deve ao fato de uma grande quantidade de momentos estarem ainda alinhados

na direção do campo magnético externo aplicado anteriormente. Para termos a configuração

inicial, temos que inverter o campo magnético no sentido negativo, e aumentarmos a intensidade

do mesmo, até que todos os momentos magnéticos se reorientarem, de modo a atingirem o

estado desmagnetizado novamente. Nesse ponto da figura 2.14 (3), temos o um valor de campo

diferente de zero, a este campo damos o nome de campo coercivo (HC).

Continuando a aumentar negativamente a intensidade do campo magnético aplicado,

observamos que o material fica com a magnetização na direção oposta, devido a mudança de

sentido do campo externo, como ilustrado na 2.14 (4).

Se depois de saturado o material FM no sentido oposto, aumentarmos novamente a

intensidade do campo magnético no sentido positivo, chegaremos a uma nova magnetização de

remanência, figura 2.14 (5) e aumentando ainda mais a intensidade do campo, chegaremos ao

estado desmagnetizado, figura 2.14 (6). Por fim, aumentando o campo magnético externo até o

estado de saturação positiva do material FM, obtemos a curva total apresentada na figura 2.14,

denominada curva de magnetização com histerese magnética.

É importante destacar que no processo descrito anteriormente, existem dois mecanismos

que atuam para compensar o efeito do campo magnético externo: o movimento das paredes que

separam os domínios e a rotação dos momentos. Quando o movimento das paredes é suprimido,

ocorre a rotação dos domínios magnéticos que tendem ao alinhamento com o campo magnético

externo. Ambos os processos são dissipativos, resultando na curva de histerese magnética.

Sendo que a área interna da curva da figura 2.14, representa a energia dissipada para realizar

um ciclo de histerese [10, 13, 19, 20].

2.4.1 Materiais Magnéticos Macios e Duros

Os materiais magnéticos podem apresentar comportamentos diferentes com relação a

curva de magnetização, sendo classificados em materiais macios ou duros [21], como ilustra a

figura 2.15.

Avaliando-se o valor de (HC), podemos distinguir se um material possui comportamento
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Figura 2.15 – Curva de histerese de um material FM "Macio" (a) e "Duro" (b) (adaptada de
[19]).

de um material magnético macio ou comportamento de um material magnético duro.

Tradicionalmente um material com (HC) menor do que 12,5 Oe (1000 A/m) é conside-

rado magneticamente macio, possuindo alta permeabilidade magnética e um ciclo de histerese

mais estreito como ilustrado na figura 2.15 (a). Ligas de NiFe são exemplos de materiais mag-

néticos macios. As amostras estudadas nesse trabalho apresentaram HC sempre abaixo de 10

Oe.

Já um material com campo coercivo maior do que 125 Oe (10000 A/m) é considerado

magneticamente duro, caso de imãs permanentes, apresentando um largo ciclo de histerese,

como ilustrado na figura 2.15 (b) [21].

2.5 Anisotropias Magnéticas

O magnetismo nos materiais depende basicamente de três fatores: da interação dos mo-

mentos magnéticos associados aos átomos ou íons vizinhos, da distância entre os íons vizinhos

e da simetria da rede cristalina. Assim, as propriedades magnéticas da maioria dos materiais

FM são dependentes da direção em que são medidas [22].

Uma propriedade fundamental dos materiais magnéticos é a anisotropia magnética. Se

uma propriedade, por exemplo, a susceptibilidade magnética não varia quando a medimos ao

longo de três eixos perpendiculares entre si, dizemos que o material é isotrópico em relação a

susceptibilidade magnética. Caso contrário, dizemos que o material apresenta uma anisotropia
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de susceptibilidade magnética [22, 23].

Esta propriedade pode afetar fortemente as curvas de magnetização, quando estas são

medidas em diferentes direções do material FM, como ilustra a figura 2.16.

Figura 2.16 – Ilustração de uma curva de magnetização, medida ao longo do eixo fácil (0◦) e do
eixo duro (90◦).

A figura 2.16 apresenta curvas de magnetização de um material FM anisotrópico, uma

vez que M(H) varia conforme a direção do campo magnético externo aplicado. Podemos ver na

figura 2.16 que existe um eixo de fácil magnetização ao longo de uma direção fixa (0◦) onde a

energia para magnetizar o mesmo ao longo desta direção é mínima.

Pode ser visto também na figura 2.16, que um campo magnético externo pouco maior

do que 100 Oe é suficiente para levar o material FM ao estado saturado ao longo do eixo duro,

orientação perpendicular do campo magnético externo aplicado em relação ao eixo de referên-

cia em 0◦. Ao longo do eixo duro, existe uma resistência dos momentos magnéticos em se

orientarem com o campo magnético externo, de modo que são necessários campos com maior

intensidade para atingirmos o estado de saturação do material FM, nesse caso maiores do que

100 Oe. Este é denominado eixo de difícil magnetização ou simplesmente, eixo duro [10].

É natural concluir que a energia para saturar o material FM ao longo do eixo fácil é

menor que a energia para saturá-lo ao longo do eixo difícil. A diferença de energia, ou seja,

o excesso de energia envolvida na direção de difícil magnetização, associada a anisotropia do
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material FM é chamada energia de anisotropia.

Do ponto de vista tecnológico industrial, esta anisotropia magnética é uma das mais im-

portantes propriedades magnéticas dos materiais. Dependendo do tipo de aplicação, materiais

com alta, intermediária ou baixa anisotropia são necessários, respectivamente, para aplicações

como imãs permanentes, meios para armazenamento de informações (gravação magnética) ou

núcleos de transformadores e cabeçotes de gravação magnética [25].

2.5.1 Origem da Anisotropia Magnética em Filmes Finos

Existem basicamente duas contribuições de origem microscópica à anisotropia magné-

tica: a interação spin-órbita e a interação dipolar magnética. Devido à sua natureza de longo

alcance, a interação dipolar geralmente resulta em uma contribuição para a anisotropia que de-

pende da geometria da amostra. De especial importância em filmes finos é em grande parte

responsável pela magnetização no plano geralmente observada [25].

Na ausência da interação spin-órbita e da interação dipolar, a energia total do sistema

spin-órbita não depende da direção da magnetização. Para materiais com elétrons itinerantes,

a interação spin-órbita induz uma pequena quantidade de momento orbital, o qual acopla o

momento magnético total (spin mais orbital) aos eixos cristalinos. Isso resulta em uma energia

total que depende da orientação da magnetização em relação aos eixos cristalinos, refletindo a

simetria do cristal. Isto é conhecido como a contribuição para a anisotropia magnetocristalina

[24].

A redução da simetria nas interfaces modifica fortemente essa contribuição quando com-

parada ao material massivo (bulk), produzindo a chamada anisotropia de superfície ou interface.

Néel, em 1954, foi o primeiro a se interessar pela anisotropia resultante dessa quebra de sime-

tria. Em conjunto com a sobreposição das funções de onda entre átomos vizinhos, a interação

spin-órbita também é responsável pela anisotropia magnetoelástica induzida em sistemas tensi-

onados, uma situação que é freqüentemente encontrada em multicamadas, devido à incompati-

bilidade dos parâmetros de rede entre as camadas adjacentes [24, 25].

Veremos nas subseções seguintes que cada um destes termos de anisotropia associa-

se a um termo de energia, de modo que cada termo de energia recebe o nome relacionado à

anisotropia com a qual está associada, como ilustrado na figura 2.17. Sendo que a soma das

diferentes energias de anisotropia resulta na energia livre magnética do material.

Existem vários tipos de anisotropias magnéticas, e as mais relevantes para o presente
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Figura 2.17 – Anisotropias magnéticas e suas respectivas energias de anisotropia.

trabalho serão discutidas a seguir. Para um tratamento mais detalhado sobre anisotropias mag-

néticas se recomenda a consulta das referências [10, 11, 12, 13, 15, 19, 20, 26, 27, 28, 29, 30].

2.5.2 Anisotropia Magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina é uma propriedade intrínseca do material, diferente das

outras anisotropias que serão discutidas posteriormente, que são extrínsecas. O processo de

magnetização é diferente quando o campo é aplicado ao longo de diferentes direções cristalo-

gráficas, desse modo essa anisotropia reflete a simetria do cristal. Sua origem física está na

interação spin-órbita [12].

Em um material na forma de cristal, os momentos magnéticos orbitais estão fortemente

ligados à rede cristalina, de modo que suas orientações estão bem definidas, apresentando assim

uma determinada simetria.

Quando um campo magnético externo tenta orientar o spin de um elétron, devido ao

acoplamento spin-órbita, a órbita também deve se orientar. No entando, como órbita está forte-

mente acoplada à rede cristalina, esta passa a influenciar o novo alinhamento. De modo que a

energia necessária para orientar os spins na direção do campo magnético externo superando a

interação spin-órbita, é chamada de energia de anisotropia magnetocristalina.

A energia de anisotropia magnetocristalina necessária para reorientar os momentos mag-

néticos de uma dada direção cristalográfica para outra é numericamente igual à diferença de
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energia necessária para magnetizar o cristal em cada uma das direções independentemente.

Na figura 2.18, temos as curvas de magnetização em função do campo magnético apli-

cado para monocristais de Fe e Ni, quando estas são medidas ao longo de direfentes direções

cristalográficas, em que percebe-se claramente a anisotropia de origem magnetocristalina.

Figura 2.18 – Dependência da magnetização com os eixos cristalográficos para os cristais de
ferro (a) e níquel (b) [10].

Para o ferro, cuja estrutura é cúbica de corpo centrado (b.c.c.), os eixos fáceis estão ao

longo dos eixos cristalográficos <100> e o eixo duro ao longo da diagonal <111>. O níquel,

assim como o ferro, apresenta estrutura cúbica, porém de face centrada (f.c.c.). Ao contrário

do ferro, o eixo duro encontra-se ao longo dos eixos cristalográficos <100> e o eixo fácil se

encontra na diagonal <111>.

O físico russo Akulov mostrou em 1929 que a energia de anisotropia magnetocristalina

pode ser expressa quantitativamente em termos de uma expansão em série de cossenos diretores

da magnetização em relação aos eixos do cristal [10]. No caso de cristais com simetria cúbica,

como o ferro e o níquel, representados na figura 2.18, a densidade de energia magnetocristalina,

energia por unidade de volume, pode ser escrita como:

ECUB = K0 +K1(α
2
1α

2
2 + α2

2α
2
3 + α2

3α
2
1) +K2(α

2
1α

2
2α

2
3) + ... (2.4)

onde K0, K1 e K2 são constantes particulares de cada material a uma dada temperatura, repre-

sentando a amplitude de cada termo da série. Sendo expressos em erg/cm3 ou J/m3 no SI. Os αi

são os cossenos diretores dos ângulos entre a M e cada um dos eixos do cubo:

α1 = cosϕMsenϑM ; α2 = senϕMsenϑM ; α3 = cosϑM (2.5)
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Potências mais altas dos Ki geralmente não são necessárias, muitas vezes K2 é tão

pequeno que pode ser desprezado. O primeiro termo, K0, é independente do ângulo, logo pode

ser ignorado, uma vez que estamos preocupados com a variação de ECUB quando o vetor M

muda de direção. O tamanho relativo de K1 e K2, assim como seus sinais, determinará as

direções de fácil magnetização.

No caso de cristais que apresentam estrutura hexagonal, como é o caso do cobalto,

representado na figura 2.19, a expressão para densidade de energia magnetocristalina é mais

simples, pelo fato de ter apenas um eixo (c) de fácil magnetização ao longo da direção [0001].

As demais direções do plano basal são consideradas de difícil magnetização.

Figura 2.19 – Dependência da magnetização com os eixos cristalográficos para um cristal de
cobalto [10].

Quando um cristal apresenta apenas um eixo de fácil magnetização, como o cobalto,

dizemos que ele tem anisotropia uniaxial. Assim, a energia de anisotropia dependerá somente

do ângulo (θ) entre o vetor magnetização e o eixo (c) do cristal, podendo ser escrita como:

EK = K
′

0 +K
′

1cos
2θ +K

′

2cos
4θ + ... (2.6)

No entanto, é costume escrever a equação da energia de cristais uniaxias em termos das

potências de senθ, substituindo cos2θ por (1 - sen2θ) na equação 2.6 e fazendo uso das relações

trigonométricas, temos que:

EK = K0 +K1sen
2θ +K2sen

4θ + ... (2.7)
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Na equação 2.7, K0, K1 e K2 são constantes que dependem do material. Para o cobalto

K1 > 0 e K2 > -K1, sendo que a energia tem um mínimo em θ = 0.

Na tabela 2.2 são apresentados os valores das constantes de anisotropias típicas para os

elementos FM mais comuns em temperatura ambiente.

Tabela 2.2 – Constantes de anisotropia magnetocristalina para o Fe, Ni e Co [10].

Material Estrutura K1(104 J/m3) K2(104 J/m3)
Fe b.c.c. 4,8 +/- 0,5
Ni f.c.c. -0,5 -0,2
Co h.c.p. 45 15

Os valores da tabela 2.2 correspondem a materiais monocristalinos. Nesses materiais,

os cristais se repetem com a mesma orientação ao longo de todo material, existindo uma forte

anisotropia magnetocristalina, devido ao somatório das contribuições de todos os cristais de

forma individual.

As amostras estudadas nesse trabalho são policristalinas, ou seja, são materiais em que

estão contidos inúmeros cristalitos, que se repetem mas não necessariamente com a mesma

orientação, apresentando energia magnetocristalina dada pela média ponderada dos cristais in-

dividuais.

Podemos ter ainda outra classe de materiais que são importantes no magnetismo, são os

materiais amorfos. Essa classe de material se caracteriza por apresentar seus átomos distribuídos

de maneira irregular, não chegando a formar cristais, um exemplo é o vidro. Esse tipo de

material apresenta anisotropia magnetocristalina nula.

2.5.3 Anisotropia Magnetostática

A anisotropia magnetostática, também conhecida como anisotropia de forma, está li-

gada à geometria da amostra, de modo que, quando magnetiza-se um determinado material em

diferentes direções nota-se que é mais fácil magnetizá-lo ao longo da direção em que o material

apresenta maior dimensão. Quando uma amostra é submetida a ação de um campo magnético

externo (H), este induz um campo (B), dado por:

B = µ◦(H + M) (2.8)

A magnetização (M) reforça o campo (B) no interior da amostra. Porém, as linhas de

indução são contínuas, ao passo que (M) existe apenas no interior da amostra. Para contornar
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esse problema da descontinuidade de (M), introduz-se a noção de campo desmagnetizante.

Fisicamente, o campo desmagnetizante resulta da distribuição de cargas magnetostáticas não

compensadas que são criadas pela polarização magnética em extremidades opostas.

Por exemplo, se magnetizarmos uma amostra ao longo de um determinado eixo, os

momentos magnéticos, os quais podem ser representados por pequenos imãs, como ilustrado

na figura 2.20 (a), se alinham de modo que o pólo norte do imã é compensado pelo pólo sul

adjacente no interior do material, porém nas extremidades isso não acontece, de modo que se

formam pólos livres induzidos na superfície.

Figura 2.20 – Representação dos momentos magnéticos no material feita por pequenos imãs
(a). Campo magnético externo e campo desmagnetizante (b). Ilustração das direções de B, Hd

e M no interior do material (c). Adaptada de [31].

Na figura 2.20 (b) tem-se a representação do campo magnético no exterior e interior da

amostra, sendo o campo interno chamado de campo desmagnetizante (Hd). Na figura 2.20 (c)

estão indicados os sentidos e a direção dos vetores indução magnética (B), campo desmagneti-

zante (Hd) e a magnetização (M) no interior do material.

Para geometrias simples em relação ao cálculo do tensor desmagnetizante, como um

elipsóide, por exemplo, o campo desmagnetizante pode ser escrito como:

Hd = −N~

~

·M (2.9)
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onde N~

~

é o tensor desmagnetizante e M é a magnetização considerada uniforme em toda a

amostra. A direção do campo desmagnetizante é sempre a mesma da magnetização e o sinal

negativo na expressão acima indica que o sentido é sempre o oposto dessa.

Quando um campo magnético externo é aplicado em uma amostra, o campo real ou

efetivo no seu interior é dado por:

Heff = Hext + Hd (2.10)

De modo que o campo efetivo no interior da amostra será sempre menor do que o campo

magnético aplicado. A energia magnetostática desse material devido ao campo desmagnetizante

será dada por:

EMS = −1

2
·
∫

M ·Hd dV (2.11)

sendo a integral feita sobre todo o volume. Esta integral pode ser bem complicada para várias

geometrias, mas se torna mais simples para algumas geometrias que apresentam simetria, como

é o caso do elipsóide, da casca cílindrica infinita e do plano infinito [15].

Usando as equações 2.9 e 2.11 podemos escrever:

EMS =
1

2
·
∫

M · N~
~

·M dV (2.12)

sendo V o volume da amostra. A densidade de energia magnetostática será:

ξMS =
1

2
·M · N~

~

·M (2.13)

Se os semieixos do elipsóide coincidem com eixos coordenados, então o traço da matriz

N~

~

é dado por:

tr(N~

~

) = 4π (cgs). (2.14)

Na álgebra linear, o traço de uma matriz quadrada é a função matricial que associa a

matriz à soma dos elementos da sua diagonal principal.

Uma direção arbitrária da magnetização com respeito aos semieixos no elipsóide pode

ser caracterizada pelos cossenos diretores αx, αy e αz. Sendo esses ângulos que a magnetização

faz com os eixos coordenados x, y e z, respectivamente. O tensor é dado então por:

N~

~

=

 Nx 0 0
0 Ny 0
0 0 Nz

 , (2.15)

e a densidade de energia desmagnetizante é dada por:

ξMS =
1

2
·M2

S(Nxα
2
x +Nyα

2
y +Nzα

2
z) (2.16)
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No caso de uma esfera, o tensor N~

~

é:

N~

~

=

 4π
3

0 0
0 4π

3
0

0 0 4π
3

 , (2.17)

a densidade de energia fica igual a:

ξMS = 4π ·M2
S(α2

x + α2
y + α2

z) (2.18)

Entretanto, a condição de normalização dos cossenos diretores α2
x+α2

y+α2
z = 1 conduz

a (para uma esfera)

ξMS = 4π ·M2
S (2.19)

Para um cilindro infinitamente longo, temos que:

N~

~

=

 2π 0 0
0 2π 0
0 0 0

 , (2.20)

e a densidade de energia magnetostática é dada por:

ξMS =
1

2
·M2

S · 2π(sen2θsen2ϕ+ sen2θcos2ϕ), (2.21)

ξMS = πM2
S sen

2θ (2.22)

Para um plano fino infinito se estendendo ao plano x − y o tensor desmagnetizante é

dado por:

N~

~

=

 0 0 0
0 0 0
0 0 4π

 , (2.23)

o que gera uma energia magnetostática dada por (cgs)

ξMS = 2πM2
S cos

2θ (2.24)

Este resultado é muito importante para filmes finos. Como a densidade de energia mag-

netostática depende deM2
S , este termo de energia pode ser predominante em relação aos demais

termos, e como o mínimo de energia magnetostático é alcançado em θ = π/2, a magnetização

tende a se orientar numa direção no plano do filme fino [15].

A anisotropia magnetostática é a principal responsável pelo aparecimento das estruturas

de domínios magnéticos, como já foi discutido anteriormente na seção 2.3.
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2.5.4 Anisotropia de Troca

A anisotropia de troca está relacionada à existência de uma direção preferencial, prove-

niente de acoplamentos entre as camadas magnéticas (FM e AFM) em sistemas de bicamadas e

multicamadas, como é o caso das amostras estudadas nessa dissertação. Desse modo, a energia

relacionada a esta anisotropia irá descrever a interação de troca interfacial entre as camadas

magnéticas.

Nesse termo de anisotropia se encaixam interações entre camadas magnéticas que sejam

mediadas por um espaçador metálico e não magnético, como é o caso dos acoplamentos bilinear

e biquadrático [28, 32], ou interações diretas entre camadas, como é o caso do fenômeno de

Exchange Bias [11].

Aqui é necessário ressaltar que a energia associada a essa anisotropia de troca difere

da energia associada a interação de troca entre os momentos magnéticos de spins dos átomos

vizinhos, energia de troca ou interação de troca direta, vista na subseção 2.2.1.

A anisotropia de troca desempenha um papel fundamental nesse trabalho, uma vez que

é o foco do nosso estudo e será dada uma atenção especial nesse assunto no capítulo 3, em que

será apresentada uma revisão com os detalhes que dizem respeito a esse tipo de interação.

2.6 Energia Livre Magnética

Se considerarmos um filme fino magnético, magnetizado uniformemente, sua magne-

tização total será representada pelo vetor magnetização M, o qual é resultante da soma sobre

todos os momentos magnéticos da amostra por unidade de volume.

Ao se aplicar um campo magnético externo H sobre uma amostra, haverá uma interação

deste com os momentos magnéticos, de modo que estes tenderão a se alinhar na direção de H.

Esta interação entre a magnetização M da amostra e o campo magnético H representa a energia

Zeeman [32], a qual é dada por:

EZeeman = −µ0M ·H (2.25)

onde µ0 é a constante de permeabilidade magnética do vácuo. O sinal negativo indica que o

mínimo de energia se da quando os vetores magnetização e campo magnético estão paralelos.

Em geral tanto a energia Zeeman quanto as outras formas de energia de anisotropia

são escritas em termos do vetor magnetização. A partir da figura 2.21 podemos expressar a
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magnetização e o campo magnético em termos de coordenadas esféricas:

Figura 2.21 – Representação dos vetores magnetização e campo magnético em coordenadas
esféricas.

M = MS(senθcosφêx + senθsenφêy + cosθêz) (2.26)

H = H0(senθHcosφH êx + senθHsenφH êy + cosθH êz) (2.27)

onde MS é a magnetização de saturação e θH é o ângulo que a magnetização forma com a

normal do plano do filme.

Substituindo estes vetores na equação 2.25, temos que:

EZeeman = −µ0MSH0[senθsenθHcos(φ− φH) + cosθcosθH ] (2.28)

Caso o campo magnético seja aplicado no plano do filme a equação se reduz a:

EZeeman = −µ0MSH0cos(φ− φH) (2.29)

Esta equação representa a interação entre o campo magnético externo e a magnetização

do filme fino.

Para descrever melhor o processo de magnetização de um filme fino, deve-se incluir

todas as interações existentes na amostra em uma equação para a energia livre magnética, a

qual é dada por:

ETotal = EZeeman + EInterações (2.30)

onde o primeiro termo da equação representa a energia Zeeman e o segundo representa a soma

de todas as energias associadas às interações presentes na amostra em estudo.
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3 EXCHANGE BIAS - NOVA ANISOTROPIA MAGNÉTICA

Nesse capítulo será feito uma da revisão que diz respeito ao fenômeno de Exchange Bias.

Inicialmente será apresentado um breve histórico sobre seu descobrimento, o modelo intuitivo

proposto para descrição do mesmo seguido das caracteristicas gerais, bem como um resumo

dos principais modelos desenvolvidos até então para descrição desde intrigante fenômeno de

acoplamento interfacial (FM/AFM). Por fim será apresentado um estudo do Exchange Bias via

magnetometria de torque.

3.1 Breve Histórico

Em 1956, Meiklejohn e Bean [1, 2], estudando partículas finas de cobalto (FM), Co,

envolvidas por uma camada de seu óxido natural (AFM), CoO, se depararam com um novo

fenômeno. Descrito por eles como uma nova anisotropia magnética, que hoje é conhecida

como polarização de intercâmbio ou tradicionalmente como Exchange Bias (EB) [3, 33]. Eles

perceberam que a curva de histerese magnética apresentava um deslocamento em campo, como

ilustrado na figura 3.1. Nesse caso o deslocamento foi de 1,6 kOe, posteriormente esse campo

foi denominado como campo de Exchange Bias (HEB).

Figura 3.1 – Curvas de histerese para as partículas de CoO, resfriadas de 300 K para 77 K. As
linhas sólidas representam o ciclo de histerese quando a amostra é resfriada na presença de um
campo magnético externo intenso de 10 kOe (1). As linhas tracejadas representam o ciclo de
histerese quando o material é resfriado na ausência de um campo magnético externo (2) [1].
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Este fenômeno acontecia quando se resfriava a amostra, de uma temperatura de 300 K,

temperatura ambiente, para uma temperatura de 77 K, na presença de um campo magnético de

10 kOe, cuja intensidade era suficiente para saturá-la magneticamente, figura 3.1 (1).

No entanto, quando executavam o mesmo procedimento, mas na ausência de um campo

magnético externo, a curva de histerese não apresentava nenhum deslocamento, figura 3.1 (2).

Além disso, para uma temperatura maior que a temperatura de Néel (TN ) do CoO (estado pa-

ramagnético), T > TN = 293 K, essas partículas apresentavam um comportamento magnético

como seria esperado para particulas de cobalto puro.

Com isso, eles concluiram que o efeito surgia da interação entre o material ferromagné-

tico (Co) e o material antiferromagnético (CoO), a qual foi descrita como uma anisotropia de

troca.

Além do desvio em campo magnético observado na curva de magnetização, como ilus-

trado na figura 3.1 (1), outra consequência experimental seria a chave para comprovar a exis-

tência definitiva dessa nova anisotropia, esta foi observada a partir da magnetometria de torque,

a qual será discutida em detalhes no capítulo 5.

Meiklejohn e Bean ultilizaram medidas de torque para caracterizar as partículas de co-

balto envolvidas pelo seu óxido. Essas medidas foram realizadas utilizando um magnetômetro

de torque, construido pelos mesmos, como ilustrado na figura 3.2.

Figura 3.2 – Esquema do magnetômetro de torque utilizados por Meiklejohn e Bean. Sendo
composto por uma mola (a), a qual mede o torque sobre a amostra (b), em presença de um
campo magnético de um eletroimã (c) [2].

Quando a amostra na forma de disco, é colocada na presença de um campo magnético

externo aplicado, com este fazendo um ângulo θ com a direção original do campo presente
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durante o resfriamento, esta experimenta um torque. Por outro lado, um torque contrário é

exercido pela mola acoplada à extremidade oposta da amostra, sendo que quando atingido o

equilíbrio a deflexão na escala anexada a esta, indicará o torque exercido sobre a amostra.

Para campos intensos, acima de HK , a magnetização da amostra é praticamente paralela

a direção do campo, de modo que podemos escrever o torque como:

T = −∂E(θ)

∂θ
(3.1)

Através destas medidas de torque, outra manisfestação do EB foi observada. Medidas

de torque em um material com anisotropia uniaxial, tal como as partículas de cobalto puro, que

apresentam uma curva de histerese simétrica, como ilustrado na figura 3.3 (a), apresentam uma

curva de torque proporcional a sen 2θ, figura 3.3 (b), de modo que:

T = −∂E
∂θ

= −Kansen2θ (3.2)

E =

∫
Kansen2θdθ = Kansen

2θ +K0 (3.3)

onde Kan é uma constante de proporcionalidade e K0 é uma constante de integração.

Figura 3.3 – Curva de histerese (a), curva de torque (b) e curva de energia para partículas de
cobalto puro (sem o revestimento do seu óxido) [2].
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Analisando a equação 3.3 percebemos que a energia associada com uma curva de torque

proporcional a sen 2θ apresenta dois mínimos, em θ = 0◦ e θ = 180◦, como mostra a figura 3.3

(c), sendo esta uma característica de uma anisotropia uniaxial, como já era de se esperar.

Agora se considerarmos o CoO (AFM) acoplado com o Co (FM), estes apresentam um

deslocamento do ciclo de histerese, como ilustrado na figura 3.4 (a), apresentando uma curva

de torque proporcional a sen θ, figura 3.4 (b), de modo que:

T = −∂E
∂θ

= −Kunsenθ (3.4)

E =

∫
Kunsenθdθ = −Kuncosθ +K0 (3.5)

onde Kun é uma constante de proporcionalidade e K0 é uma constante de integração.

Figura 3.4 – Curva de histerese (a), curva de torque (b) e curva de energia para partículas de
cobalto revestidas pelo seu óxido abaixo da TN do óxido [2].

Analisando agora, a equação 3.5 percebemos que a energia associada com uma curva de

torque proporcional a sen θ apresenta apenas um mínimo, em θ = 0◦, como mostra a figura 3.4

(c). Isto indica que o Exchange Bias (EB) tem um caráter unidirecional, pois produz apenas um

sentido de fácil magnetização e não uma direção, como no caso da anisotropia uniaxial.
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Meiklejohn e Bean criaram o primeiro modelo para tentar explicar esse fenômeno [34],

o qual será discutido na seção 3.4. O modelo era simples e obteve bons resultados qualitativos,

porém os valores previstos para o deslocamento em campo da curva de histerese, HEB, eram

duas ordens de grandeza maior que os valores experimentais medidos [4].

O entendimento do fenômeno de Exchange Bias tem sido um desafio constante tanto

para físicos teóricos quanto experimentais desde sua descoberta. Após muitos anos de pesquisa

e diferentes tipos de amostras serem investigadas, não existe ainda uma teoria universal. Mui-

tos esforços tem sido realizados na busca da total compreensão deste fenômeno [3, 4, 33], no

entanto, ainda hoje não existe total clareza sobre sua origem microscópica.

3.2 Modelo Intuitivo

O fenômeno de Exchange Bias tem sua origem física na interação de troca interfacial

entre os momentos magnéticos de um material FM e AFM [1]. A anisotropia unidirecional e

o Exchange Bias podem ser qualitativamente entendidos se assumirmos essa interação de troca

interfacial FM/AFM [2, 34]. De modo a elucidar esta interação, Nogués e Schuller apresentaram

um modelo intuitivo no seu artigo de revisão [3], baseado nos trabalhos de Meiklejohn e Bean

[1, 2, 34], o qual permite uma boa compreensão do fenômeno.

No modelo de Nogués e colaboradores [3, 35, 36], supõe-se uma bicamada FM/AFM de

filmes finos, crescida sem campo magnético aplicado. Nele também se considera uma estrutura

FM/AFM do tipo monodomínio, em que os spins do AFM são considerados rigídos e fixos ao

longo da direção do campo de resfriamento durante todo processo.

A ideia deste modelo é descrever o efeito em termos do alinhamento paralelo dos spins

interfaciais FM/AFM, que acontece durante o processo de resfriamento em campo (tratamento

térmico). É considerado que o material FM, tenha uma temperatura de Curie (TC) maior que

a temperatura de Néel (TN ) do AFM. Quando aquecermos o sistema até uma temperatura T,

tal TC > T > TN , o FM estará no estado ferromagnético, enquanto que o AFM estará em um

estado paramagnético, como ilustrado na figura 3.5 (1). Nesse caso o sistema não apresenta um

deslocamento em campo do ciclo de histerese.

Se este processo for realizado na presença de um campo magnético externo suficien-

temente grande, a tendência dos spins da camada FM será de se alinhar com esse campo, até

atingirem um estado de saturação. Vamos nos referir a esse campo como HFC , em que "FC"

são as iniciais de Field Cooling (campo de resfriamento).
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Figura 3.5 – Modelo fenomenológico de Exchange Bias para uma bicamada FM/AFM [37].

Com isso os spins interfaciais da camada AFM começarão a interagir com os spins da

camada FM, tentando manter um alinhamento paralelo à esses. Conforme o sistema é resfriado,

ainda na presença do campo, até uma temperatura T < TN , o AFM retorna a seu estado antifer-

romagnético original, de modo que seus spins interfaciais permanecem alinhados paralelamente

aos spins da camada FM. Além disso, cada camada subsequente do AFM irá se orientar antipa-

ralelamente à anterior, resultando em uma magnetização líquida total nula no AFM, figura 3.5

(2).

Terminado o processo de resfriamento (HFC), dois casos limites podem ser previstos

segundo o modelo intuitivo, os quais dependem da anisotropia da camada AFM. Se a anisotropia

for grande, deveremos observar apenas o deslocamento em campo da curva de histerese. Caso a

anisotropia seja pequena, apenas um aumento da coercividade é esperado. Inicialmente vamos

tratar o caso de uma anisotropia grande para o AFM.

Aplicamos um campo magnético com mesma direção e sentido do campo HFC , intenso

o suficiente para saturar magneticamente a camada FM, figura 3.5 (2). Após isso, vamos aos

poucos diminuindo o campo, até que o mesmo se torne nulo, e em seguida invertemos o seu

sentido.
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Quando o campo é invertido, existirá uma tendência dos momentos magnéticos do FM

em se reorientar ao novo sentido do campo, enquanto os spins da camada AFM se mantêm na

sua posição original devido a forte anisotropia, que é bem maior que a da camada FM. Nesse

ponto, surgem os efeitos de interação de troca entre os momentos magnéticos interfaciais das

camadas FM/AFM. Os momentos magnéticos do AFM exercem um torque microscópico sobre

os momentos da camada FM, tentando manter os mesmos na posição original, figura 3.5 (3).

Para que ocorra a reversão da magnetização, o campo magnético deverá ser aumentado,

de forma a superar o torque originado do acoplamento interfacial entre as camadas FM/AFM.

Aumentando ainda mais o campo, chegamos a um estado de saturação no sentido oposto ao do

campo de resfriamento, figura 3.5 (4). Desse modo, a reversão da magnetização ocorre para um

valor de campo maior do que o esperado na ausência de um AFM.

No entanto, diminuindo a intensidade do campo magnético, observa-se que os momen-

tos giram antes mesmo do que ocorreria caso não existisse acoplamento, novamente devido a

atuação do torque entre as camadas interfaciais. Os spins do AFM agora ajudam na inversão da

magnetização, ao invés de dificultar o processo, como ilustrado na figura 3.5 (5).

Como resultado final desta interação surge o deslocamento em campo da curva de histe-

rese magnética. Considerando o sentido do campo HFC como positivo, o deslocamento será no

sentido negativo. Finalmente, invertendo o sentido do campo, e aumentando sua intensidade,

voltamos ao estado inicial, de saturação, figura 3.5 (2).

Para o caso de uma anisotropia pequena da camada AFM, o processo será um pouco

diferente. Após o resfriamento em campo, os spins interfaciais estarão alinhados nas camadas

FM/AFM, como visto anteriormente. Aplicamos um campo magnético na mesma direção e

sentido de HFC . Então, começamos a diminuir a intensidade do campo, até que ele se anule e,

em seguida, invertemos o seu sentido.

Com isso os spins do FM tenderão a seguir a nova orientação do campo. Como estamos

supondo uma anisotropia pequena para camada AFM, seus spins interfaciais serão arrastados

pelos spins da camada FM, resultando em uma rotação conjunta. A energia associada à esta

rotação irreversível do AFM, se traduz em um aumento da coercividade, sem deslocamento da

curva de histerese.

Embora este modelo fenomenológico simples nos dê uma imagem intuitiva, há pouca

compreensão quantitativa desses fenômenos. Além disso, o papel dos diversos parâmetros en-

volvidas no Exchange Bias, tal como anisotropia, rugosidade, configuração interfacial de spins
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ou domínios magnéticos, está longe de ser compreendido. Além disso um entendimento claro

desses fenômenos no nível microscópico ainda está faltando [3].

3.3 Características do Exchange Bias

A principal característica associada ao fenômeno de Exchange Bias é o deslocamento

em campo magnético da curva de histerese magnética. Outra característica que se observa é o

aumento da coercividade, quando comparada com aquela de um material FM desacoplado [4].

Nas curvas de torque, uma consequência associada ao acoplamento FM/AFM é a presença de

uma contribuição proporcional a sen θ, indicando uma anisotropia unidirecional. Uma curva de

histerese magnética para um sistema com Exchange Bias está ilustrado na figura 3.6.

Figura 3.6 – Curva de histerese para uma bicamada FeF2/Fe, em que estão definidos os campo
de Exchange Bias (HEB) e o campo coercivo (HC) [3].

Os campos coercivos e de Exchange Bias são definidos por [36]

HC =
−HC1 +HC2

2
(3.6)

HEB =
HC1 +HC2

2
(3.7)

Nas próximas seções serão discutidas outras características que desempenham um papel

fundamental no fenômeno de Exchange Bias, influenciando tanto na intensidade, quanto no
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surgimento do mesmo.

3.3.1 Dependência com a Temperatura

Da mesma forma que existe uma temperatura crítica abaixo da qual, ocorre o acopla-

mento de troca interfacial em materiais FM e AFM (TC e TN , respectivamente) [10], também

existe uma temperatura crítica acima da qual o EB some. Experimentalmente verifica-se que a

temperatura na qual o efeito de Exchange Bias geralmente ocorre é mais baixa que a tempera-

tura de Néel (TN ) da camada AFM. Esta temperatura é chamada temperatura de bloqueio (TB)

[36]. Acima dessa TB não se observa o fenômeno de Exchange Bias.

As temperaturas características de amostras semelhantes às em estudo nessa dissertação

são: o FeMn apresenta uma TN em torno de 220 ◦C e a TB entre 110 ◦C e 210 ◦C [3]. Já o IrMn

apresenta uma TN em torno de 415 ◦C e a TB varia entre 125 ◦C e 250 ◦C [3, 38], dependendo

do sistema utilizado.

A origem da TB, parece estar relacionada, pelo menos em parte, ao tamanho dos grãos

interfaciais [4] e a espessura da camada AFM, através de efeitos de tamanho finito [39]. Em

outras palavras, se o tamanho do grão (ou a espessura da camada) é menor (ou mais fina) do que

um sistema dependente de uma dimensão crítica do AFM, a TN do AFM é substancialmente

reduzida. Este pressuposto é apoiado pelo fato de que sistemas com grandes grãos (ou camadas

espessas de AFM) tendem a ter uma TB ≈ TN , enquanto sistemas com filmes finos tem TB <

TN [3].

Esses efeitos de tamanho são provocados em geral, pelo fato da anisotropia do AFM

depender das suas dimensões e de que a seguinte condição deve ser satisfeita [34]:

KAFM tAFM > JINT (3.8)

onde KAFM é a constante de anisotropia do AFM, tAFM é a espessura da camada AFM e JINT

é a constante de acoplamento interfacial. Se assumirmos que a anisotropia do AFM diminui

à medida que reduzimos seu tamanho, uma redução da TB deveria ser esperada, ou seja, uma

menor anisotropia implicaria menor Exchange Bias e consequentemente TB < TN .

Na figura 3.7 podemos observar que quanto menor a espessura do FeMn (AFM), menor é

a temperatura de bloqueio, mostrando que essa exerce grande influência sobre o comportamento

do Exchange Bias. Acima de uma dada espessura do AFM (≈ 120 Å para o FeMn), o valor da

TB tende a um valor constante.
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Figura 3.7 – Dependência da TB com a espessura do material AFM para filmes finos de Ta(200
Å)/NiFe(300 Å)/FeMn(60-250 Å) (linha pontilhada) e NiFe(300 Å)/FeMn(60-250 Å) (linha
sólida) depositados sobre substrato de vidro [40].

Outros fatores que também influenciam a TB são a estequeometria [41] ou presença de

múltiplas fases [42] de certos sistemas de filmes finos.

3.3.2 Dependência do HEB e HC com a Espessura da Camada FM

A espessura da camada FM é um fator relevante para o fenômeno de EB, sendo bastante

explorada em estudos experimentais. Na figura 3.8 apresentamos a dependência do HEB e do

HC em função da espessura da camada FM, para amostras semelhantes as que são utilizadas

nesse trabalho.

A figura 3.8 mostra que a intensidade do HEB é proporcional ao inverso da espessura

da camada FM, isto fornece evidências para uma natureza interfacial do fenômeno de interação

FM/AFM, que dá origem ao Exchange Bias, podendo ser expresso por [43, 3]:

HEB ∝
1

tFM
(3.9)

Esta relação é válida para camadas FM espessas, da ordem de dezenas de nanômetros,

desde que a espessura seja menor que a largura da parede de domínio que se formaria no material

FM. No entanto, se a camada de FM for muito fina, a relação não é mais válida, provavelmente
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Figura 3.8 – Dependência do HEB e do HC com a espessura da camada FM para o
Fe80Ni20/FeMn [3].

devido à descontinuidade na camada FM [44, 45]. Isto no entanto, varia de sistema para sistema

dependendo da microestrutura e do crescimento da camada FM [3, 43].

Quanto à dependência do HC mostrado na figura 3.8, embora semelhante ao comporta-

mento do HEB, em alguns sistemas este se revela mais complexo, sendo proporcional ao inverso

da espessura, em um expoente que admite valores entre 1 e 1,5 [46, 47]:

HC ∝
1

(tFM)n
(3.10)

Esse comportamento pode estar associado à mudanças irreversíveis na magnetização da

camada FM, quando a espessura da camada FM diminui [48].

3.3.3 Dependência do HEB e HC com a Espessura da Camada AFM

A dependência do HEB e do HC com a espessura da camada AFM é mais complicada

[33], como mostra a figura 3.9.

Podemos notar na figura 3.9 que a camada AFM apresenta uma espessura crítica, a partir

da qual o fenômeno de Exchange Bias ocorre, e aumenta abruptamente até um valor máximo

para após se establizar [3, 43], se tornando independente da espessura da camada AFM. Em
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Figura 3.9 – Dependência do HEB e do HC com a espessura da camada AFM para o
Fe80Ni20/FeMn [3].

alguns casos pode ser observado um máximo do HEB antes mesmo que se estabilize. Este

comportamento tem sido previsto, se houver uma alteração na estrutura de domínio do AFM

com a diminuição da espessura da camada AFM [49]. No entanto, alguns autores alegam que

este efeito pode ser de origem puramente estrutural [50].

A espessura exata na qual cada um desses estágios é atingido depende do material em

estudo, da sua estrutura microscópica e da temperatura de medida. Outro ponto interessante é

que normalmente a subida abrupta do HEB é acompanhada por um pico no valor do HC .

Esses comportamentos podem estar ligados a diversos fatores como o fato de que a

anisotropia de um filme muito fino pode não ser suficientemente forte para impedir a rotação

da camada FM ou ainda uma dependência da temperatura de Néel (TN ) com a espessura da

camada AFM, que consequentemente influencia a temperatura de bloqueio do AFM [3].

A figura 3.10 mostra as dependências do HEB e do HC com a espessura da camada de

IrMn (AFM) para diferentes temperaturas de uma amostra de Co/Ir25Mn75 [51].

Se observa na figura 3.10 (a) que em temperatura ambiente, existe uma espessura crítica,

tC,AFM = 21 Å, a partir da qual ocorre a manifestação do EB e uma espessura de saturação do

efeito em t = 40 Å, segundo os autores, isso deve-se à formação de uma parede de domínio
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Figura 3.10 – Dependência do HEB e do HC com a espessura da camada AFM para o
Fe80Ni20/FeMn [3].

parcial no AFM, paralela à interface [52].

Para temperaturas mais baixas, o HEB surge para tC,AFM < 14 Å, aumentando abrup-

tamente até assumir um valor máximo em torno de t = 20 Å, em seguida diminui até atingir

um valor de saturação em t = 40 Å. Esta variação do HEB foi atribuída a descontinuidade das

camadas mais finas do que tAFM ≈ 40 Å [51].

Na figura 3.10 (b), é interessante notar que o HC aumenta com a espessura da camada

de IrMn (AFM) antes mesmo da manifestação do EB para todas as temperaturas, sendo o deslo-

camento dos picos da coervidade para espessuras menores, compatível com os correspondentes

valores do HEB da figura 3.10 (a).

3.3.4 Dependência do HEB e HC com a Espessura da Camada Buffer

A figura 3.11 apresenta a variação do HEB e HC com a espessura do Ta para uma amostra

bicamada de composição Ta(tTa nm)/NiFe(5 nm)/FeMn(20 nm).

Pode se notar que HEB aumenta até tTa = 35 nm. Acima de 35 nm, HEB gradualmente

decresce. HC diminui ligeiramente com o aumento da espessura de 5 a 15 nm. Acima de 15

nm um aumento gradual de HC é observado. O aumento no HEB, mantendo a espessura do

NiFe e FeMn constantes, pode ser atribuído à modificações estruturais induzidas pela camada

de Ta. Aumentando a espessura da camada buffer de Ta pode se afetar a rugosidade, a textura

cristalográfica e o tamanho lateral do grão de NiFe/FeMn [53].
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Figura 3.11 – Variação do HEB e HC com a espessura do Ta [53].

3.3.5 Rugosidade Interfacial

Considerando que o acoplamento de troca entre filmes FM/AFM, ao qual dá origem ao

fenômeno de Exchange Bias, seja interfacial, a rugosidade e/ou interdifusão entre as camadas

desempenham um importante papel no fenômeno [3, 4, 54, 55, 56, 57, 58, 59].

A grande maioria desses trabalhos, realizada em filmes finos texturizados, descreve um

decréscimo da magnitude do HEB com o aumento da rugosidade interfacial [3, 58], embora

alguns sistemas se mostrem menos sensíveis à rugosidade [3, 55], outros se comportam de

modo inverso, ou seja, quanto maior a rugosidade interfacial maior é o HEB [3, 54].

Segundo Nogués [3], este comportamento se mostra independente da estrutura interfa-

cial de spins, uma vez que aparece em estruturas compensadas (magnetização líquida da camada

AFM é nula na interface), não-compensadas (magnetização líquida da camada AFM não é nula

na interface), colineares e não-colinenares (alinhamento perpendicular entre as magnetizações

das camadas FM e AFM), indicando que a microestrutura interfacial pode desempenhar um

importante papel, portanto um interessante ponto de estudo. Vale mencionar que para amostras

com camadas AFM policristalinas a rugosidade se mostra menos sensível, como ilustrado na

figura 3.12 [60].

Na figura 3.12 nenhuma diferença significativa das propriedades magnéticas foi obser-

vada, este resultado sugere que a rugosidade interfacial tem pouca influência sobre o Exchange

Bias quando se considera camadas AFM policristralinas [60].
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Figura 3.12 – HEB e HC de uma amostra de NiO(450 Å)/NiFe(45 Å)/Ta(50 Å) em função da
rugosidade da camada AFM de NiO. [60].

Segundo Nogués [3], interfaces não-compensadas podem ser entendidas considerando

que a rugosidade cria regiões com diferentes orientações de spins, de modo que o número

total de spins presos à camada FM em uma dada direção é reduzida, reduzindo a magnitude

do HEB. Contudo, esse simples raciocínio não é válido para interfaces compensadas, pois estas

permaneciam compensadas independentemente da rugosidade. Isto implica que a magnitude do

HEB poderia permanecer a mesma ou aumentar o número de spins interfaciais compensados.

Em outras palavras a rugosidade pode afetar a formação de domínios na camada AFM ou a

quantidade de spins interfaciais não-compensados, desse modo influenciando no Exchange Bias

[3].

Uma forma de se avaliar a rugosidade na interface dos materiais FM/AFM consiste em

utilizar uma técnica de medida de refletividade de raios-X a baixo ângulo (XRR). A rugosidade

está relacionada com a atenuação das franjas de Kiessig e com a mudança do decaimento do

espectro, podendo ser obtida através de um ajuste sob os pontos experimentais [54, 61, 62, 63].

Em amostras de NiFe/FeMn, semelhantes as utilizadas nesse trabalho, verificou-se que

o valor do HEB aumenta com a diminuição da rugosidade interfacial [58].

3.3.6 Cristalinidade

A cristalinidade ou textura cristalográfica desempenha um papel fundamental para a

observação do fenômeno de Exchange Bias [61, 64, 65], uma vez que consiste da distribuição
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de orientações cristalinas de um material policristalino. Sendo estas orientações resultado das

condições de formação do policristal [66].

No caso de materiais policristalinos, um crescimento do material AFM em determinada

direção cristalográfica é crucial para o aparecimento e acentuação do fenômeno de Exchange

Bias uma vez que está diretamente ligado à forma com que os domínios interfaciais estarão

dispostos para interagirem com a camada FM.

Se um material AFM é texturizado em uma determinada direção cristalográfica, geral-

mente o HEB aumenta de intensidade com o aumento da textura [3]. No caso do IrMn, esse

aumento no HEB tem sido atribuido a uma forte textura cristalográfica na direção (111) [67].

Para o caso das amostras em estudo nessa dissertação, IrMn e FeMn, ambos materiais AFM

policristalinos, o crescimento na direção (111) é fundamental para a observação do fenômeno

de EB [68, 69, 70, 71].

3.3.7 Tamanho do Grão

Quanto ao papel do tamanho do grão, algumas investigações mostram que existe uma

dificuldade em se encontrar uma correlação direta com o fenômeno de Exchange Bias, o que

torna o tamanho do grão um parâmetro de difícil compreensão e clareza [3].

Resultados de diferentes estudos tem sugerido que o tamanho do grão varia conforme

o sistema ou condições específicas do mesmo. Sendo que em alguns sistemas o HEB aumenta

com o tamanho do grão [42, 72, 73], como ilustrado na figura 3.13.

Figura 3.13 – HEB em função do tamanho médio do grão da camada AFM de IrMn para dife-
rentes temperaturas [74].
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A figura 3.13 mostra que grãos de IrMn de tamanho ≤ 7 nm, não geram um HEB, en-

quanto grãos maiores do que 8 nm apresentam um HEB entre 100 Oe e 200 Oe, permanencendo

constante com o tamanho do grão para uma temperatura de 400 oC, apresentando um valor em

torno de 250 Oe [74].

Em outros sistemas o HEB apresenta um comportamento oposto [60, 75]. Os diferen-

tes comportamentos apresentados pelos sistemas anteriores, provavelmente ocorrem devido ao

tamanho do grão afetar outros parâmetros, tais como rugosidade, textura cristalográfica, a es-

trutura de spins e a anisotropia da camada AFM [3]. O tamanho dos grãos do AFM também

pode ter influência, modificando, inclusive, a TB do sistema [76].

3.3.8 Efeito de Treinamento

O fenômeno de Exchange Bias tem se mostrado rico em detalhes, apresentando mui-

tas características intrigantes. Paccard em 1966 [77], realizando medidas de magnetização em

sistemas contendo interfaces de Co/CoO e NiFe/AFM, observou pela primeira vez um efeito

relacionado a redução do HEB e do HC com o número de ciclos de histerese magnética conse-

cutivos medidos a uma temperatura fixa, ou seja:

HEB(1o ciclo) > HEB(2o ciclo) > ... > HEB(enésimo ciclo) (3.11)

este efeito ficou sendo conhecido como efeito de treinamento (do inglês "training effect"), desde

então, se tornou um interessante ponto a ser investigado [78, 79, 80, 81, 82, 83]. A figura 3.14

apresenta o efeito para os 20 primeiros ciclos de histerese.

Segundo Nogués [3], este efeito pode estar relacionado a diversos comportamentos, tais

como: uma reorientação parcial dos domínios magnéticos da camada AFM a cada ciclo com-

pleto da magnetização da camada FM, um crescimento induzido metaestável da configuração

de spins [49, 57, 84], uma magnetização termoremanente induzida na camada AFM, ou ainda,

devido a flutuações térmicas quando KAFM tAFM � kBT [85], onde KAFM é a constante de

anisotropia associada a camada AFM, tAFM é a espessura dessa camada e kB é a constante

de Boltzmann. Com isso, os momentos magnéticos da camada AFM tendem a buscar uma

configuração favorável energeticamente em cada ciclo de histerese.

Em trabalhos mais recentes, tem-se demonstrado que há dois tipos de efeito de treina-

mento. Um ocorre entre o primeiro e segundo ciclo de histerese, e proporciona uma redução

acentuada no valor do HEB, sendo conhecida como efeito de treinamento atérmico [86, 87].
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Figura 3.14 – Caso típico de efeito de treinamento. os campos coercivos são representados por
HSW∓ [79].

Este efeito foi explicado por Hoffmann [81] a partir de um modelo simples de rotação coe-

rente da magnetização, sugerindo que o efeito podia ser causado por um acoplamento do tipo

spin-flop [88], (orientação perpendicular dos momentos magnéticos da camada FM relativos à

direção do eixo fácil da camada AFM).

O segundo tipo de efeito de treinamento envolve um número maior de ciclos de histerese

subsequentes, promovendo uma redução gradual do HEB proporcional ao número de ciclos de

histerese, dada por:

HEB ∝
1√
n

(para n > 2) (3.12)

onde n é o número de ciclos realizados.

Esse efeito, contudo, não aparece em todos os casos em que há o fenômeno de Exchange

Bias. No entanto, é importante sempre certificar-se da sua existência, de modo a garantir uma

correta obtenção dos parâmetros a serem avaliados. Isso pode ser realizado avaliando-se a

mudança de comportamento existente nas 10 primeiras curvas de magnetização de uma dada

amostra [43].
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3.4 Modelos para Descrição do Exchange Bias

Se considerarmos todos os parâmetros que foram apresentados até o momento, relaci-

onados ao fenômeno de Exchange Bias, se entende de certa forma por que um entendimento

completo sobre o mesmo se mostra um objetivo difícil de ser alcançado. Uma dessas dificulda-

des surge do fato de que o fenômeno é observado em uma vasta gama de sistemas.

Desde a sua descoberta em 1956, o EB foi observado em muitos diferentes sistemas

que apresentam uma interface FM/AFM, na forma de pequenas partículas [1, 2], materiais ino-

mogêneos [89, 90], filmes FM sobre monocristais AFM [91, 92] e filmes finos [43, 93, 94].

Também se observou o EB em outros tipos de sistemas, envolvendo materiais ferrimagnéticos

(ferri), como por exemplo, interfaces AFM/ferri [50] e ferri/FM [95].

Outra dificuldade que está intrinsecamente ligada ao surgimento do efeito de EB é a

interação interfacial entre as camadas. Devido a caracterização experimental de interfaces ser

na maioria das vezes complexa, se acaba tendo informações insuficientes sobre a influência de

determinados parâmetros.

Conhecer as características interfaciais seria primordial para a elaboração de um modelo

completo que também levasse em conta os diversos efeitos que o fenômeno de EB apresenta:

deslocamento em campo do ciclo de histerese, aumento da coercividade e histerese rotacional.

3.4.1 Configuração dos Spins Interfaciais

No intuito de apresentar posteriormente os principais modelos até então propostos para

descrever as consequências da interação interfacial, a qual deu origem ao Exchange Bias, pri-

meiramente temos que averiguar a configuração de spins na interface das camadas FM/AFM, a

qual será de extrema importância para elaboração de qualquer modelo.

A configuração de spins que aparece no modelo intuitivo, figura 3.5, é uma configuração

colinear, ou seja, os spins interfaciais da camada FM e da camada AFM estão alinhados na

mesma direção. Essa classificação pode apresentar dois tipos de estruturas, como ilustrado na

figura 3.15.

⇒ (a) estrutura com interface não-compensada - a magnetização líquida na camada

AFM não é nula na interface.

⇒ (b) estrutura com interface compensada - a magnetização líquida na camada AFM é

nula na interface.
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Figura 3.15 – Diagrama esquemático das configurações interfaciais colineares. Interface não-
compensada (a) e interface compensada (b) [96].

Os spins interfaciais podem apresentar outras configurações alternativas que sejam não-

colineares, ou seja, não estejam alinhados na mesma direção. Sendo que o ângulo entre as

direções das magnetizações das camadas FM/AFM pode estar entre 0o e 180o, como ilustra a

figura 3.16, para o caso de alinhamentos perpendiculares.

Figura 3.16 – Diagrama esquemático de possíveis configurações interfaciais não-colineares (ân-
gulo de 90o) [96].

Considerando as configurações de spins acima, e levando em conta o modelo intuitivo

descrito anteriormente, se torna difícil entender o surgimento do EB em sistemas com interfaces

compensadas e não-colineares. Contudo, experimentalmente se verifica este efeito em diversos

sistemas com tais arranjos interfaciais [3, 97, 98].

Se pensarmos em interfaces reais, veremos que outros parâmetros, como a rugosidade,

influenciam na interação de troca interfacial, de modo que o EB ocorra, mesmo apresentando

tais configurações interfaciais, não intuitivas.

Existem outras possibilidades de configuração de spins interfaciais que são mais com-
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plexas, como a formação de paredes de domínio no material AFM [51, 99] e a formação de

grãos no AFM, os quais se acoplam via interação de troca e spin-flop com os spins da camada

FM [100].

Para o caso de materiais policristalinos, temos outra configuração importante, que apre-

senta maior complexidade, tendo maior aceitação atualmente. Esta considera que a interface

entre os materiais FM/AFM pode ser decomposta em, pelo menos, duas categorias diferentes

de grãos ou clusters de grãos, os quais se comportam individualmente como monodomínios

[4, 5, 7, 79, 80, 100, 101, 102]. O’Grady et al. [4] atribuiram as características dessas regiões

às diferentes interações que os spins interfaciais não-compensados do material AFM, mantém

com o restante da rede. Já Berkowitz et al. [102] consideraram que tais grãos eram partículas

ferromagnéticas que se formaram a partir de reações químicas.

Esses grãos podem ser divididos quanto a estabilidade que apresentam em relação à

direção de anisotropia do material AFM, quando a magnetização da camada FM varia a sua

direção, devido a ação de um campo magnético externo, como ilustrado na figura 3.17.

Figura 3.17 – Ilustração dos spins interfaciais não-compensados da camada AFM. Em (a) te-
mos os spins do AFM alinhados no mesmo sentido do campo magnético externo (a) e em (b)
diferentes classificações dos spins do AFM quando o campo magnético externo é invertido [5].

Na figura 3.17, estão ilustradas ambas as estruturas consideradas existentes na interface

FM/AFM. Fujiwara et al. [5] divide os spins não-compensados da camada AFM em estáveis

e instáveis, além disso, considera que somente a magnetização líquida dessa camada deve,

necessariamente, estar apontando na direção do eixo de anisotropia, existindo assim a liberdade

dos spins do AFM apontarem em direções diferentes ou próximas a essa.

A figura 3.17 (a) ilustra o comportamento dos spins interfaciais não-compensados ou

grãos AFM, quando o campo magnético externo aponta na direção da anisotropia do AFM.

Nessa situação os momentos magnéticos líquidos de ambas as camadas FM/AFM apontam
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parcialmente na mesma direção. Quando invertemos o sentido do campo magnético externo, a

camada FM tende a girar coerentemente junto com o campo magnético, ao passo que os spins

não-compensados da camada AFM interagem, através de um torque microscópico, dificultando

a rotação da camada FM.

Contudo, a figura 3.17 (b) nos mostra que os spins neste modelo apresentam dois com-

portamentos distintos, existindo aqueles que se mantem na sua posição original, parcialmente

alinhados ao longo da anisotropia do AFM, os grãos estáveis, e os que giram de forma irrever-

sível com o campo magnético externo aplicado, ou seja, os grãos instáveis. Segundo Fujiwara

et al. [5] os "frozen grains" ou grãos estáveis, contribuem para o surgimento do acoplamento

de troca e consequentemente o Exchange Bias, enquanto os "unfrozen grains" ou grãos instá-

veis contribuem para o aumento do HC . Este comportamento pode ser expresso através de um

campo de "pinning", HP , de modo que:

HSW = HEB +HC
∼= HP (3.13)

onde HSW representa o valor em campo quando a magnetização é nula ou simplesmente a

reversão da magnetização. A partir da equação 3.13 podemos deduzir que, se realizarmos um

tratamento térmico no intuito de aumentar o HEB, teremos uma redução do HC ou vice-versa,

considerando que existam somente grãos estáveis e instáveis. Um resultado interessante é que

independentemente da anisotropia que governa os momentos de spins do AFM, a relação HSW

= HP continua válida [5].

3.4.2 Principais Modelos em Exchange Bias

Vimos que a configuração de spins interfacial desempenha um importante papel na ela-

boração dos modelos. Conhecer detalhadamente as características interfaciais é fundamental,

sendo que a busca por um modelo que descreva de forma mais abrangente possível todas as

consequências da interação de troca interfacial FM/AFM é uma tarefa árdua.

Diversos modelos foram propostos desde a descoberta do EB, muitos deles obtiveram

bons resultados em alguns aspectos, mas nenhum foi capaz de explicar o fenômeno de maneira

totalmente eficaz. Para um tratamento mais detalhado sobre os modelos que serão resumida-

mente aqui expostos, se recomenda uma consulta aos artigos de revisão [3, 4, 33, 35, 36, 96].

O primeiro modelo para explicar o fenômeno de Exchange Bias foi desenvolvido pelos

próprios descobridores do fenômeno [1, 2]. Baseado em suas obervações sobre anisotropia
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rotacional, Meiklejohn e Bean [34] em 1962, propuseram um modelo que levasse em conta

a intensidade do desvio do ciclo de histerese, ou seja, o HEB. Com isso eles assumiram os

seguintes pressupostos [36]:

⇒ A camada FM rotaciona rigidamente, como um todo;

⇒ Ambas as camadas, FM e AFM, estão sob um estado de único domínio, ou seja, um mono-

domínio;

⇒ A interface FM/AFM é atomicamente suave;

⇒ A camada AFM é magneticamente rígida, significando que os spins do AFM não mudam

suas posições enquanto os spins da camada FM rotacionam;

⇒ Os spins na interface do AFM são completamente não-compensados, ou seja, possuem um

momento magnético líquido;

⇒ As camadas FM e AFM são acopladas por uma interação de troca através da interface

FM/AFM. O parâmetro atribuído a esta interação é a energia de acoplamento de troca inter-

facial por unidade de área, JEB [J/m2].

⇒ A camada AFM tem um anisotropia uniaxial no plano.

Este modelo foi descrito matematicamente usando o modelo da rotação coerente da

magnetização de Stoner-Wohlfarth [103, 104], o qual pode ser escrito como:

E = −µ0HMFM tFMcos(θ− β) +KFM tFMsen
2(β) +KAFM tAFMsen

2(α)− JEBcos(β−α)

(3.14)

onde H é o campo magnético externo, MFM é a magnetização de saturação, tFM é a espessura da

camada FM, tAFM é a espessura da camada AFM, KFM é a constante de anisotropia da camada

FM, KAFM é a constante de anisotropia da camada AFM e JEB é a constante de acoplamento

de troca interfacial. β é o ângulo entre a magnetização do FM e o eixo de anisotropia do FM, α

é o ângulo entre a magnetização do AFM e o eixo de anisotropia do AFM e θ é o ângulo entre

o campo magnético externo e o eixo de anisotropia do FM, como ilustrado na figura 3.18.

Na equação 3.14, o primeiro termo na equação da energia leva em conta o efeito do

campo magnético aplicado sobre a camada FM, o segundo termo é o efeito da anisotropia do

FM, o terceiro leva em conta a anisotropia do AFM e o último termo considerada a intera-

ção de troca interfacial. Embora esta função considere os principais parâmetros envolvidos no

fenômeno de Exchange Bias, ela assume a ausência de domínios FM/AFM, que os eixos de

anisotropias do FM e do AFM são paralelos e que o acoplamento se da na interface [3].

Se assumirmos a condição ideal do modelo de Meiklejohn e Bean de que a camada AFM
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Figura 3.18 – Diagrama esquemático dos ângulos envolvidos em um sistema com Exchange
Bias. Note que os eixos de anisotropia do FM e AFM são assumidos como colineares e que a
magnetização do AFM, MAFM , possui dois sentidos [3].

é rígida (α = 0) e sendo o campo magnético externo aplicado ao longo da direção de aplicação

do HFC (eixo das anisotropias ou eixo fácil), isto implica em θ = 0, com isso a equação da

energia, equação 3.14, se reduz a:

E = −µ0HMFM tFMcos(−β) +KFM tFMsen
2(β)− JEBcos(β) (3.15)

A energia de troca interfacial pode ser expressa em termos de pares de interações de

troca, Eint =
∑

ij JijS
AFM
i SFMj , onde o somatório inclui todas as interações dentro da ordem

do acoplamento de troca interfacial [36]. Minimizando a energia da equação 3.15, com relação

a α e β, temos que:
∂E

∂α
= 0;

∂E

∂β
= 0; (3.16)

A partir da condição de equilibrio são definidos os campos coercivos HC1 e HC2, res-

pectivamente:

HC1 = −2KFM tFM + JEB
µ0MFM tFM

(3.17)

HC2 =
2KFM tFM − JEB
µ0MFM tFM

(3.18)
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A partir das equações acima, podem ser derivadas as expressões para calcular o campo

coercivo, HC , e o deslocamento, HEB, do ciclo de histerese respectivamente:

HC =
−HC1 +HC2

2
HEB =

HC1 +HC2

2
(3.19)

o qual resulta em:

HC =
2KFM

µ0MFM

(3.20)

e

HEB = − JEB
µ0MFM tFM

(3.21)

No entanto, se assumirmos a condição que KFM tFM � KAFM tAFM , a anisotropia do

FM pode ser negligenciada, assim a equação da energia, equação 3.14, se reduz a:

E = −µ0HMFM tFMcos(θ − β) +KAFM tAFMsen
2(α)− JEBcos(β − α) (3.22)

Um importante resultado que surge a partir da minimização da energia da equação 3.22

é que a condição KAFM tAFM ≥ JEB deve ser satisfeita para que o fenômeno de EB seja obser-

vado. Se KAFM tAFM � JEB então o sistema é minimizado mantendo α pequeno independente

do valor de β. Contudo, se JEB � KAFM tAFM é energeticamente mais favorável manter (β -

α) pequeno, ou seja, os spins do FM e do AFM rotacionam juntos. Em outras palavras, se a

condição acima não for satisfeita, os spins do AFM seguirão o movimento dos spins do FM,

assim nenhum desvio no ciclo de histerese será observado, resultando apenas em um aumento

no campo coercivo [3].

De acordo com os resultados de Meiklejohn e Bean, os valores encontrados para o HEB

a partir desse modelo, eram muito maiores, cerca de duas ordens de grandeza maior do que os

encontrados experimentalmente [96] em filmes policristalinos. Embora para outros sistemas,

prediz valores próximos ou até mesmo corretos [50, 105, 106].

Um problema nesse modelo surge do fato de que a intensidade do HEB depende do

valor assumido de JEB, uma vez que não sabe como avaliar esta constante em interfaces com

vários graus de complexidade e em segundo, interfaces reais sempre apresentam um certo grau

de rugosidade, o que acaba acarretando em discrepâncias entre o modelo e os resultados expe-

rimentais [36].

Cronologicamente, o segundo modelo proposto para explicar o fenômeno de EB foi

sugerido por Néel [107] em 1967. Néel prôpos uma estrutura de spins AFM não-compensados
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na interface, a qual poderia estar sujeita a deformações e experimentar mudanças irreversíveis

durante a reversão da magnetização da camada FM. Consequentemente, ambos os campos, HEB

e HC seriam afetados por tais mudanças, a qual ocorreria na camada AFM, durante a reversão

da camada FM.

No intuito de reduzir o HEB previsto pelo modelo, o qual era ordens de grandeza maior

do que o experimental, Néel assumiu que uma parede de domínios parcial se desenvolvia na ca-

mada AFM durante a reversão da magnetização. Este conceito foi introduzido pelo mesmo [96]

quando considerou um acoplamento entre um FM e um AFM com baixa anisotropia. A parede

de domínios parcial no AFM armazenaria uma importante fração da energia de acoplamento de

troca interfacial, reduzindo desse modo o desvio do ciclo de histerese.

Néel calculou a orientação da magnetização para cada camada através de uma equação

diferencial, de modo que, o fraco acoplamento era consistente com a parede de domínios parcial

do AFM, a qual era paralela a interface (parede de domínio de Néel - subseção 2.3.1). Este

modelo prevê que deve existir uma espessura mínima da camada AFM para produzir o desvio do

ciclo de histerese. Mais importante ainda, este conceito de parede de domínio parcial constituiu

a base de outros modelos que incorporaram qualquer formação de parede (Bloch ou Néel) como

uma maneira de reduzir o HEB [36].

Néel considerou também uma interface mais realística, com rugosidade, levando a com-

pensação parcial dos momentos do AFM. No caso de filmes policristalinos AFM, o número de

spins na interface de cada grão AFM poderia ser estatísticamente distribuido, levando a flutu-

ções dos momentos em cada grão AFM. Apesar do progresso em comparação ao modelo de

Meiklejohn e Bean, este modelo falha na obtenção de valores razoáveis para o HEB [4].

Em 1972, Fulcomer e Charap [108, 109] propuseram um dos modelos mais bem sucedi-

dos para Exchange Bias [4]. Eles desenvolveram um modelo que exibe as principais caracterís-

ticas dos dados experimentais, particularmente levando em conta a dependência de freqüência

dos parâmetros do ciclo de histerese. Uma característica básica do modelo é a descrição da

superfície óxida (AFM) como um conjunto de pequenas partículas antiferromagnéticas, cada

qual interagindo apenas com o filme FM, como ilustrado na figura 3.19.

O modelo considera que estas partículas AFM estão sujeitas a rápidas flutuações tér-

micas na orientação dos momentos na superfície para temperaturas acima da TB. Fulcomer e

Charap [109] observaram mudanças progressivas no HEB para tal sistemas, levando em conta o

tamanho e o números de grãos crescidos no material AFM. Uma modelagem numérica baseada
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Figura 3.19 – Diagrama esquemático das partículas antiferromagnéticas isoladas acopladas com
o filme FM [3].

em um modelo de reversão granular análoga a um sistema de Stoner-Wohlfarth apresentou boa

concordância com as observações experimentais.

Em particular, eles previram que o HEB a partir de um acoplamento FM/AFM poderia

resultar em mudanças termicamente ativadas na orientação das subredes do material AFM, le-

vando a variações no valor do HEB. Uma importante característica desse modelo é a quantidade

de tamanhos e formas das partículas do AFM que foram consideradas. Este modelo foi capaz

de prever a dependência da temperatura com HEB e HC para uma ampla faixa de temperaturas,

mesmo acima da TN [110], sendo base para outros modelos granulares baseados sob efeitos de

flutuação térmica.

Em 1987, Mauri e colaboradores [99] propuseram o primeiro modelo de domínios para

o Exchange Bias. Eles sugeriram que a formação de paredes de domínio paralela a interface

FM/AFM resultava em um acoplamento interfacial menor do que a prevista pelo modelo de

Meiklejohn e Bean. Este modelo resultava em valores mais razoáveis para o HEB. Contudo,

não explicava algumas consequências relacionadas ao fenômeno de EB, tais como, aumento do

HC da camada FM e a redução do desvio do ciclo de histerese quando submetido a vários ciclos

(efeito de treinamento).

Este modelo assumia que tanto os spins do FM quanto do AFM se mantiam paralelos a

uma interface perfeitamente plana. Possuia também uma dependência com a espessura do AFM

necessária para acomodar uma parede de domínio paralela a interface, embora o Exchange Bias

tenha sido relatado para sistemas contendo camadas AFM tão finas quanto poucos átomos [4].

No mesmo ano, 1987, Malozemoff [57] propôs um modelo no qual introduzia uma in-

terface com rugosidade aleatória entre as camadas FM e AFM, o qual apresentou valores de

HEB da mesma ordem de magnitude daqueles obtidos por Mauri [99]. A natureza rugosa da
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interface dava origem a áreas compensadas e não-compensadas, as quais influenciavam no com-

portamento dos spins interfaciais da camada FM. A energia magnetostática dessas áreas e a

anisotropia do AFM resultavam na formação de domínios AFM com paredes de domínios per-

pendiculares a interface. O movimento dessas paredes de domínios poderia explicar a redução

do HEB devido ao efeito de treinamento. Contudo, seria aplicável somente a um monocristal

AFM. No caso de materiais policristalinos o comportamento é mais complexo, podendo de-

pender sob a microestrutura do AFM, tornando difícil sua aplicação. Além disso, o modelo

baseia-se sobre uma interface rugosa e não explica o aparecimento do EB em interfaces perfei-

tamente compensadas [4].

Em 1997, Koon [88] propôs um modelo microscópico para explicar o Exchange Bias

em interfaces FM/AFM compensadas. Neste modelo a magnetização da camada FM tende

a se orientar perpendicularmente ao eixo fácil da camada AFM e prevê que tanto interfaces

compensadas como não-compensadas apresentam valores similares para o HEB. Isso era devido

a formação de uma parede de domínios no AFM paralela à interface, durante a reversão da

magnetização do FM. Vale comentar que estes resultados não concordavam com as teorias de

Mauri [99] e Malozemoff [57].

O principal resultado do modelo de Koon foi a predição de um acoplamento spin-flop

na interface entre as camadas FM/AFM. Além disso, Koon também observou que os spins do

AFM apresentavam uma pequena inclinação relativa entre os spins interfaciais da camada AFM,

a qual tinha seu valor reduzido rapidamente como função da distância a partir da interface.

Entre 1998 e 1999, Schultness e Butler [111] usaram um modelo atomistico de Heisen-

berg em conjunto com a equação de Landau-Lifshitz para o movimento do spin. Combinaram os

modelos de Malozemoff e Koon e resolveram a equação de Landau-Lifshitz incluindo o termo

de amortecimento de Gilbert-Kelley para estudar o acoplamento de troca interfacial entre as

camadas FM/AFM. Eles mostraram que para interfaces perfeitamente planas, o acoplamento de

spin-flop não conduzia ao desvio do ciclo de histerese, embora levasse a um aumento da coer-

cividade da camada FM, típico de sistemas com Exchange Bias. Com a introdução de defeitos

na interface eles conseguiram obter valores para o HEB da mesma ordem dos valores experi-

mentais [59]. Contudo, este modelo se aplica apenas a situações idealizadas na qual ambas as

camadas do FM e AFM são monocristais, comportando-se como monodomínios.

Stiles e McMichael [100] em 1999 propuseram um modelo no qual descrevem o com-

portamento de bicamadas FM/AFM policristalinas com grãos interfaciais do AFM divididos em
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estáveis, parcialmente estáveis e instáveis, descritos em função da temperatura e da direção do

campo magnético externo aplicado. Neste modelo, o comportamento de cada grão determinava

a contribuição para a anisotropia unidirecional. O acoplamento dos grãos FM e AFM ocorre

via interação de troca direta e via acoplamento spin-flop, mediante formação de uma parede de

domínios parcial na camada AFM, devido a um torque microscópico exercido pelos spins do

AFM nos spins do FM quando estes rotacionam com o campo magnético externo aplicado. O

modelo explica a anisotropia unidirecional que origina o desvio do ciclo de histerese e os efeitos

histeréticos observados nos experimentos de torque e ressonância ferromagnética.

Segundo Stiles e McMichael, os grãos estáveis mantém sua ordem antiferromagnética

durante a reversão da magnetização da camada FM, sendo responsáveis pelo deslocamento do

ciclo de histerese, o qual resulta de uma anisotropia unidirecional. Enquanto os grãos instáveis

sofrem mudanças irreversíveis em sua ordem antiferromagnética durante a reversão, estando

associados aos efeitos histeréticos. Baseado neste modelo, eles também encontraram duas di-

ferentes contribuições para o aumento da coercividade: uma devido a reversão não homogênea

e outra devido a transições irreversíveis, ambas relacionadas a camada AFM [112]. Com isso,

duas diferentes dependências do HC com a espessura da camada FM foram previstas pelo mo-

delo, ambas em função da temperatura baseadas sob cada contribuição acima [4].

Kiwi [97] em 1999 sugere um modelo analítico para interfaces compensadas. Stamps

[113] em 2000, sugeriu a existência de dois diferentes mecanismos para o Exchange Bias. O pri-

meiro mecanismo era devido a formação de paredes de domínios reversíveis na camada AFM.

O segundo devido a processos irreversíveis conduzindo a uma assimetria no ciclo de histerese.

Um resultado chave desse modelo é a existência de termos de acoplamento de ordem superior

quando mais de uma subrede no AFM está presente na interface. Uma teoria de campo médio

foi usada para explicar a dependência da temperatura com HEB e HC .

Em 2002, Nowak et al. [114] propôs um modelo de estado de domínio (Domain state

model), que assumia um material AFM diluído, com defeitos, representados por átomos não

magnéticos, tanto na interface, quanto no seu interior. Neste modelo o Exchange Bias surge de-

vido a um estado de domínio no AFM o qual se desenvolve durante o resfriamento em campo.

Os defeitos não magnéticos introduzidos neste sistema favorecem a formação de uma parede de

domínios através destes sítios, diminuindo a energia necessária para formá-la. O estado de do-

mínio é metaestável, mas se torna congelado durante o resfriamento em campo, dependendo da

concentração de sítios não magnéticos. O modelo é capaz de reproduzir muito bem alguns dos
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resultados experimentais obtidos para materiais AFM cuidadosamente dopados com impurezas

não magnéticas [115, 116].

Além dos modelos acima mencionados poderiamos citar o modelo de Choo [117] de

2007, o qual propôs um modelo granular das propriedades magnéticas do EB em bicamadas

FM/AFM. O modelo é usado em uma extensa investigação do efeito da instabilidade térmica

da camada AFM como uma função da espessura da camada, o diâmetro dos grãos, temperatura

e a distribuição de tamanho de grão. Os cálculos apresentam boa concordância com os dados

experimentais e proporcionam uma compreensão do papel da camada AFM na determinação do

HEB e da coercividade.

O modelo de Harres [118] de 2012, mais recente, introduz um comportamento mag-

nético de sistemas policristalinos FM/AFM com interface granular. Neste modelo aparece um

termo de anisotropia rodável (rotatable anisotropy), que explicaria o aumento da coercividade.

Considerando que os momentos magnéticos não-compensados da camada AFM interagem com

os momentos da camada FM, dependendo da estabilidade destes momentos, eles poderiam ser

arrastados pela camada FM durante o processo de reversão da magnetização, possuindo sua pró-

pria anisotropia e contribuindo para um aumento do HC , sem afetar o deslocamento em campo

do ciclo de histerese.

A característica distintiva deste modelo é que o efeito da anisotropia rodável muda

quando um campo magnético externo é variado, resultando em uma coercividade diferente de

zero no eixo duro, uma característica que é comumente observada, sendo pouco compreendida

e frequentemente ignorada segundo Harres [118].

Apesar da extensa e frequente tentativa dos modelos no sentido de reproduzir os valores

experimentais de sistemas com Exchange Bias, nenhuma teoria foi capaz de realizar tal façanha.

Segundo O’Grady [4], criticamente as teorias não oferecem nenhum caminho para aqueles que

tentam desenvolver novos materiais e sistemas para aplicações. Por exemplo, qual é o tamanho

de grão ideal para uma dada aplicação? Nenhum dos modelos prevê a espessura dos filmes e

o tamanho de grão dependente sobre o HEB. Eles também não são capazes de responder às

perguntas de Berkowitz e Takano [33] de uma forma abrangente.

Uma das razões para as falhas destes modelos poderia ser a larga variedade de sistemas

que tem sido estudados, a segunda razão seria a quantidade de dados experimentais que negli-

gência uma possível instabilidade térmica na camada AFM, da mesma forma o grau de ordem

no AFM no inicio da medição é geralmente desconhecida e raramente checada [4].
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4 MAGNETORRESISTÊNCIA

A magnetorresistência está relacionada às propriedades magnéticas estáticas do estado

sólido, a qual influencia o comportamento eletrônico dinâmico, ou seja, a influência do arranjo

de spins de uma camada magnética sobre o movimento dos elétrons. Em presença de um campo

magnético externo, o arranjo de spins se altera, e consequentemente, a mobilidade dos elétrons,

provocando assim uma variação na resistência do material [15]. A magnitude deste efeito pode

ser definida como:

MR =
R(H)−R(H = 0)

R(H = 0)
=
4R
R

(4.1)

onde R(H) é a resistência em função de um determinado valor de campo H. Este valor é frequen-

temente expresso em termos de uma variação percentual, de modo que a sensibilidade relativa

dos efeitos magnetorresistivos é definida por:

S =
4R
R

/HS · 100% (4.2)

sendo a unidade de S dada em %/Oe e HS é o campo magnético externo mínimo no qual leva a

saturação do efeito magnetorresistivo.

Os mais importantes efeitos magnetorresistivos são a magnetorresistência normal e a

magnetorresistência anisotrópica, os quais serão discutidos a seguir.

4.1 NMR - Magnetorresistência Normal

A magnetorresistência normal ou positiva é caracterizada por um aumento da resistên-

cia de um material quando se aplica um campo magnético externo sobre o mesmo. Esta ocorre

em metais não-magnéticos como uma consequência da força de Lorentz. O campo magnético

externo força os elétrons a se movimentarem em trajetórias espirais. Assim, o livre caminho mé-

dio efetivo entre duas colisões é reduzido, provocando um aumento da resistência do material.

Abaixo da temperatura de Curie os metais de transição ferromagnéticos apresentam uma redu-

ção na resistência quando comparados a metais de transição não-magnéticos como por exemplo

o paládio, como ilustrado na figura 4.1.

Esta redução na resistência é denominada magnetorresistência negativa. Em metais de

transição a corrente elétrica é devida principalmente aos elétrons s que apresentam uma pequena

massa efetiva. A resistência pode ser explicada pelo espalhamento de elétrons s dentro dos es-

tados vazios da banda d próximos ao nível de Fermi EF . Metais de transição são caracterizados
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Figura 4.1 – Comparação da resistência reduzida em função da temperatura do Ni e do Pd. As
curvas são normalizadas com relação a R(TC do Ni) [27].

por uma grande densidade de estados (DOS) da banda d no nível de Fermi, o qual resulta em

uma alta resistência, devido a larga seção de choque de espalhamento dos elétrons. Já os metais

nobres apresentam uma baixa densidade de estados no nível de Fermi, que resulta em uma baixa

resistência.

Figura 4.2 – Ilustração esquemática da densidade de estados de spins up e spins down para
(a) metais não-magnéticos ou ferromagnéticos acima da TC e para (b) metais ferromagnéticos
abaixo da TC [15].

Para metais não-magnéticos ou um ferromagneto acima da TC , a densidade de estados

para ambos os tipos de elétrons (s e d) é idêntica, como ilustrado na figura 4.2 (a). Já para

um material magnético abaixo da TC , existe um desnível das bandas, como mostra a figura
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4.2 (b). Como consequência, a maioria dos elétrons s podem não ser espalhados para dentro

dos estados d, provocando um aumento na mobilidade e, consequentemente, uma redução na

resistência. Assim, na presença de um campo magnético externo, se aumenta o grau de ordena-

mento dos spins, o qual resulta em uma redução da resistência. Desse modo, observa-se uma

magnetorresistência negativa [15].

A magnetorresistência negativa não depende da direção de aplicação da corrente elétrica

em relação a direção da magnetização, da direção do campo magnético externo ou da orientação

dos eixos cristalográficos, ou seja, se comporta isotropicamente.

4.2 AMR - Magnetorresistência Anisotrópica

William Thompson descobriu em 1857 que a resistência do níquel variava levemente

com a direção da corrente, relativa a direção da magnetização [12]. A resistência era cerca de

2% maior quando um campo magnético externo era aplicado na mesma direção da corrente

[119]. O efeito chamado AMR, existia em metais ferromagnéticos tais como, Ni, Co e Fe, na

presença de um campo magnético externo aplicado.

A origem física da AMR está no acoplamento spin-órbita nos orbitais 3d devido ao

campo magnético aplicado e foi explicada primeiro por Kondo [120] no início de 1960. Sem

uma interação do tipo spin-órbita, ou seja, L.S = 0, o espalhamento dos elétrons majoritários

s-d não ocorre. Já para L.S 6= 0 é possível a ocorrência de espalhamento com inversão de spin

(spin-flip), ou seja, elétrons s majoritários podem ser espalhados por estados d minoritários,

contribuindo para um aumento da resistência. Além disso, o momento de um elétron espalhado

deve ser conservado o que, juntamente com o fato de os orbitais d serem altamente anisotrópi-

cos, faz com que a seção de choque de espalhamento seja diferente para uma orientação paralela

ou perpendicular entre a direção da magnetização e da corrente elétrica, como ilustrado na figura

4.3.

A magnitude do efeito da AMR depende do ângulo entre a densidade de corrente J (cujo

ângulo de referência é φI) e o ângulo φFM da magnetização com relação à uma dada direção

de referência em um material ferromagnético. Quando o material encontra-se no seu estado de

saturação magnética o ângulo φFM é geralmente igual ao ângulo φH entre o campo magnético

externo aplicado e o eixo de referência, mas pode ser influenciado por outros fatores tais como,

anisotropia magnetocristalina e de forma em filmes finos [15].

Conforme pode ser inferido da figura 4.3, a resistência de um material FM é máxima
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Figura 4.3 – Esquema representando a origem da magnetorresistência anisotrópica [119].

quando a corrente é paralela à direção da magnetização (R‖) e mínima quando a corrente é

perpendicular à magnetização (R⊥). O comportamento da magnetorresistência anisotrópica

com relação ao campo magnético externo aplicado pode ser vista na figura 4.4.

Figura 4.4 – Resistência em função do campo magnético externo para uma orientação paralela
R‖ e outra perpendicular R⊥ entre o campo magnético e a corrente elétrica [15].

Pode ser observado na figura 4.4, que quando o campo magnético é nulo não há di-

ferença entre as resistências (R‖ e R⊥). Aplicando-se um campo magnético a diferença entre

as resistências aparece rapidamente, enquanto R‖ aumenta, R⊥ diminui. Aumentando a in-

tensidade do campo magnético, a diferença entre as duas orientações rapidamente alcança um

máximo em HS , tornando-se constante a diferença entre as curvas para valores maiores que o

campo de saturação.

Do ponto de vista empírico, a dependência angular da resistência pode ser expressa
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como:

R(φ) = Rmin + ∆RAMR · cos2(φFM − φI) (4.3)

onde ∆RAMR é a variação da resistência devido ao efeito de AMR e (φFM − φI) é o ângulo

entre a posição de equilíbrio da magnetização e a direção da corrente elétrica. De acordo com

esta relação a mudança da resistência apresenta uma periodicidade de 1800 quando o material

FM é rotacionado em presença de um campo magnético externo constante. A equação 4.3 pode

ser reescrita de forma a incluir os termos R‖ e R⊥:

∆RAMR = R‖ −R⊥ (4.4)

Rmin = R⊥ (4.5)

R(φ) = R⊥ + (R‖ −R⊥) · cos2(φFM − φI) (4.6)

A figura 4.5 mostra o comportamento da resistência em função do ângulo entre M e J

para um valor constante do campo magnético externo aplicado.

Figura 4.5 – Resistência em função do ângulo entre M e J para um valor constante do campo
magnético externo aplicado maior do que HS .

A equação 4.6 para um material FM, continua válida para sistemas que apresentem

acoplamento interfacial FM/AFM, que dá origem ao fenômeno de Exchange Bias. Veremos no
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entanto que a AMR apresenta um comportamento diferente da figura 4.5 para campos menores

que o HS .

4.3 Resistividade Elétrica

Em 1826, George Ohm estabeceu uma relação experimental entre a corrente fluindo

entre dois pontos de um metal e a diferença de potencial medida entre os mesmos, de modo a

explicar a resposta de um metal à aplicação de um campo elétrico. A relação encontrada por

Ohm, (J = σE), estabelecia a relação entre um campo elétrico aplicado e uma densidade de

corrente no metal. A constante de proporcionalidade σ, conhecida como condutividade elétrica,

depende do material [12].

Assim, se uma corrente I flui por um fio de comprimento L e seção reta A, a densidade

de corrente será dada por J =
I

A
. Como a diferença de potencial entre os dois pontos separados

por distância L, ao longo do fio é dada por V = EL, a equação J = σE leva a V = (
L

σA
)I , onde

o termo entre parentêses é a resistência elétrica R =
L

σA
= ρ

L

A
; onde ρ = σ−1, que consiste da

resistividade do meio. Com isso temos a resistividade elétrica (ρ) sendo definida por:

ρ = R
A

L
(4.7)

a qual depende das características do material, cuja unidade no SI é [Ω·m]. Podemos notar que

esta grandeza pode ser calculada com facilidade apenas se conhecendo as dimensões geomé-

tricas do material em estudo e do valor da resistência entre as extremidades, medida por um

multímetro.

Classicamente, a origem da resistividade é explicada pelas colisões dos elétrons de con-

dução com imperfeições e com íons da rede cristalina, os quais vibram em torno das suas posi-

ções de equilíbrio, devido a energia térmica. Os elétrons, ao colidirem com essas imperfeições,

sofrem mudanças de velocidade e direção, e isso faz com que seus movimentos sejam aleató-

rios [8]. Como no caso de colisões moleculares em um gás clássico, se descreve a frequência de

colisões com as imperfeições da estrutura eletrônica por um livre caminho médio l0, de modo

que a resistividade pode ser reescrita como [13]:

ρ =
me(3κT/me)

1/2

neq2l0
(4.8)

onde κ é a constante de Boltzmann, T é a temperatura absoluta, me é a massa do elétron, ne é o

número de elétrons por unidade de volume, q é a carga do elétron e l0 é o livre caminho médio
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(distância média que um elétron percorre entre duas colisões).

Em geral os valores de l0 são comparáveis às espessuras de filmes finos (t), de modo

que em filmes suficientemente finos, tal que t < l0, existe a possibilidade de uma nova fonte de

espalhamento, devido a rugosidade na superfície e/ou interfaces do material, contribuindo para

o aumento da resistividade [121].

Na figura 4.6 pode ser visto a variação da resistividade em função da espessura de filmes

finos de Permalloy (NiFe) para diferentes valores do coeficiente de reflexão especular (p). Pode-

se notar que a partir de 100 Å de espessura a resistividade permanece constante. Para espessuras

menores, o livre caminho médio dos elétrons de condução diminui, de modo que a resistividade

aumenta.

Figura 4.6 – Resistividade em função da espessura de filmes de Py. p = 1 significa que o
espalhamento eletrônico nas interfaces é totalmente especular e p = 0 que é totalmente difuso.
[122].

Do ponto de vista microscópico [123, 30], as componentes Ei do campo elétrico no

interior de um condutor estão relacionados com as componentes Jj da densidade de corrente

por:

Ei =
∑
j

ρijJj (4.9)

onde os coeficientes ρij formam o tensor resistividade. Supondo que um ferromagneto policris-

talino está saturado na direção z, a partir de argumentos de simetria, é possível mostrar que o
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meio isotrópico magnetizado possui um tensor resistividade da forma:

[ρij] =

 ρ⊥(B) −ρH(B) 0
ρH(B) ρ⊥(B) 0

0 0 ρ‖(B)

 (4.10)

esta forma do tensor resistividade corresponde a seguinte expressão para o campo elétrico E

[123]:

E = ρ⊥(B)J + [ρ‖(B)− ρ⊥(B)][α · J]α + ρH(B)α× J (4.11)

onde J é o vetor densidade de corrente e α é o vetor unitário na direção da magnetização. Os

ρij(B) são funções da indução magnética B que, por sua vez, depende do campo magnético

externo H e do fator desmagnetizante D da amostra pela seguinte expressão:

B
µ0

= H + M(1−D) (4.12)

Por convenção, os coeficientes ρij são separados em duas partes:

ρij(B) = ρij + ρ0ij(B) (4.13)

onde ρij são os coeficientes espontâneos e ρ0ij(B) são os coeficientes ordinários. Deve-se notar

que ρij não pode ser medido diretamente sem algum tipo de extrapolação devido à presença do

campo de Lorentz em virtude dos campos internos . Assumindo esta extrapolação para B = 0

obtemos três coeficientes espontâneos:

⇒ ρ‖ = a resistividade para J paralelo à M em B = 0;

⇒ ρ⊥ = a resistividade para J perpendicular à M em B = 0;

⇒ ρH = a resistividade Hall extraordinária.

O fato de os elementos da diagonal ρ‖ e ρ⊥ serem diferentes, representa que a resistivi-

dade depende da orientação relativa entre M e J.

É importante notar que a resistividade para H = 0 depende da configuração de domínios

magnéticos no interior do filme, ou seja, depende da "história" da magnetização [30], não sendo

bem definida mesmo para uma determinada amostra em uma temperatura bem definida. Da

mesma forma, a variação da resistividade para campos menores que o de saturação depende do

processo de magnetização. Se o campo magnético externo for maior do que HS e a temperatura

estiver abaixo da TC do material, podemos considerar que a variação na resistência depende

apenas do efeito de AMR (positiva ou negativa), como ilustrado na figura 4.4 [123].
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5 ESTUDO DO EB VIA MAGNETOMETRIA DE TORQUE

Como dito anteriormente a magnetometria de torque foi utilizada para estudar o fenô-

meno de EB por Meiklejohn e Bean [1, 2]. Já no seu primeiro artigo eles apresentam uma

curva de torque, com comportamento tipo sen θ, se evidenciando uma nova anisotropia, como

ilustrado na figura 5.1.

Figura 5.1 – Curva de torque para amostras de Co-CoO, sendo a primeira medida a expor o
fenômeno de EB [1].

A magnetometria de torque teve um enfoque maior no segundo artigo [2], em que Mei-

klejohn e Bean consideram a mesma a técnica mais útil para se explicar a natureza do Exchange

Bias. Ao analisarem as curvas de torque, Meiklejohn e Bean perceberam que o novo fenômeno

não se tratava simplesmente de uma anisotropia uniaxial existente na amostra, visto que esta era

bem conhecida e apresentava um comportamento característico dependendo do campo magné-

tico externo aplicado [124]. Um caso típico do comportamento da anisotropia uniaxial pode

ser visto na figura 5.2. Nesse caso podemos ver que existem diferentes comportamentos para

uma amostra com anisotropia uniaxial dependendo da intensidade do campo magnético externo

aplicado.

Tendo a amostra um único eixo fácil, a curva de torque é proporcional a sen θ quando

o campo magnético externo aplicado é menor que o campo coercivo, figura 5.2 (a), e a sen

2θ quando o campo magnético externo é maior que o HS , figura 5.2 (c). Quando o campo

magnético externo é aproxidamente igual ao campo coercivo nota-se uma mistura das duas

contribuições (sen θ + sen 2θ), sendo θ o ângulo entre o campo magnético externo aplicado e o
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Figura 5.2 – Curvas de torque para amostras de Nd15Fe77B8 apresentando um HC = 1051 kA/m,
em (a) temos uma medida de torque para Hef < HC , em (b) uma medida com Hef ≈ HC e em
(c) temos uma medida com Hef > HS [124].

eixo fácil da amostra.

Apesar da curva de torque da figura 5.2 (a) ser semelhante a da figura 5.1, elas apre-

sentam evoluções diferentes com o aumento do campo magnético. Enquanto a curva de torque

da figura 5.2 (a) ocorre apenas para campos menores do que o HC , a curva de torque encon-

trada por Meiklejohn e Bean surgia para campos abaixo do HC até campos maiores que o HS da

amostra. Podemos observar também que as curvas de torque da figura 5.2 apresentam grande

simetria em ambos os eixos, enquanto a curva de torque da figura 5.1 não apresenta tal simetria.

Esse fato levou Meiklejohn e Bean a perceberem que o acoplamento entre as camadas

FM/AFM dava origem a uma nova anisotropia que, junto com a anisotropia uniaxial, apresen-

tava um comportamento semelhante ao apresentado pela figura 5.2 (a), em que os momentos

magnéticos não possuem liberdade para inverter a magnetização ao longo do eixo fácil. Esse

termo foi chamado por eles de anisotropia unidirecional, sendo a expressão para o torque e para

densidade de energia do material FM/AFM, descrita por eles, como:

T = −∂E
∂θ

= −Kansen2θ −Kunsenθ; (5.1)

E =

∫
(Kansen2θ +Kunsenθ)∂θ = Kansen

2θ −Kuncosθ +K0. (5.2)

onde θ é o ângulo entre a magnetização da camada FM e a direção do campo de resfriamento,
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HFC , ao longo da qual está o campo de anisotropia do AFM. Kan é a constante de anisotropia

associada à camada FM (uniaxial) e Kun é a constante de interação de troca ou constante de

anisotropia unidirecional.

5.1 HR - Histerese Rotacional

Um ponto que merece destaque, sendo comumente observado nas medidas de curvas de

torque é o surgimento de uma histerese rotacional (Rotational Hysteresis) [2, 79, 124, 125, 126,

127, 128], como ilustrado na figura 5.3 (a).

Figura 5.3 – Em (a) temos uma curva de torque para amostras de Co-CoO, a qual apresenta uma
histerese rotacional (HR). Na curva 1 a medida de torque foi realizada com o campo magnético
girando no sentido anti-horário, enquanto a curva 2 representa o torque com o campo magnético
girando no sentido horário. Em (b), as curvas 3 e 4 representam a curva de torque média e a
diferença entre as curvas 1 e 2 (HR), respectivamente [2].

A figura 5.3 (a) apresenta a HR na curva de torque estudada por Meiklejohn e Bean em

seu trabalho. Na figura 5.3 (b) temos a curva de torque "real" (curva 3), nome dado para a curva

de torque pelos autores, a qual é dada pela média das curvas de torque medidas em ambos os

sentidos de rotação do campo magnético externo aplicado. A curva 4 representa a diferença das

curvas 1 e 2, representando a HR.

A HR está associada às perdas de energia devido aos efeitos histeréticos. Disso, surge

os termos comumente relatados na literatura (rotational hysteresis loss ou rotational hystere-

sis energy) [124, 126, 128, 129, 130, 131] sendo definida como a metade da área envolvida

pela diferença das curvas de torque medidas no sentido horário e anti-horário, sendo expressa
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matematicamente como [124]:

WHR =
1

2

∫ 2π

0

4T (θ)dθ (5.3)

sendo 4T (θ) = TSH(θ) − TSAH(θ), onde TSH(θ) e TSAH(θ) representam o torque medido

no sentido horário e anti-horário, respectivamente, em função do ângulo do campo magnético

externo aplicado. A HR aparece em diferentes sistemas que apresentam o fenômeno de EB,

seguindo as características de cada sistema como ilustrado na figura 5.4.

Figura 5.4 – Medidas de torque e HR em função do ângulo de aplicação do campo magné-
tico externo para diferentes amostras que apresentam EB: (a) NiFe/IrMn; (b) NiFe/FeMn; (c)
NiFe/NiMn; [128].

Na figura 5.4 são apresentadas curvas de torque para diferentes sistemas AFM acoplados

à camada FM de NiFe. Além das próprias curvas de torque, pode ser visto que a HR apresenta

diferentes comportamentos dependendo do sistema em estudo, chegando a mostrar-se de forma

isotrópica para a amostra de NiFe/FeMn ilustrado na figura 5.4 (b), enquanto (a) e (c) apresen-

tam uma HR bem distinta. Segundo Zhang et al. [128], esse comportamento seria devido a
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uma distribuição dos eixos de anisotropia dos grãos do AFM, o que acabaria contribuindo para

o aparecimento da HR.

No caso de um material FM normal com anisotropia uniaxial, a HR ocorre para campos

magnéticos no qual
K

MS

< H < HK , onde K é a constante de anisotropia magnetocristalina,

MS é a magnetização de saturação do material FM e HK é o campo de anisotropia, essa situa-

ção é semelhante ao que se observa na figura 5.5 (a), em que T > TN . Já se o campo magnético

externo aplicado for maior que (HK) resulta em uma curva de torque exatamente igual, inde-

pendente do sentido, ou seja, não apresenta HR, figura 5.5 (a). No entanto, em sistemas que

apresentam o fenômeno de EB (T < TN ), a HR existe mesmo para campos magnéticos maiores

do que o HK , como ilustrado na figura 5.5 (b). De modo que os autores consideram esta a se-

gunda característica distinta do fenômeno de EB e é provavelmente a consequência mais geral

do efeito, sendo mais relevante do que o deslocamento do ciclo de histerese [34].

Figura 5.5 – Histerese rotacional para amostras de Co-CoO em função do campo magnético
externo aplicado, em (a) T = 300 K e em (b) T = 77 K [34].

Segundo Tsunoda et al. [131] inúmeros experimentos com materiais FM/AFM tanto

na forma de bulk bem como de filmes finos, tem apresentado respostas básicas de um sistema

com EB, mas que frequentemente se apresentam com uma crucial complicação, a perda por

HR permanece para altos campos magnéticos [1, 2, 34, 77, 94, 132, 133, 134]. Muitas origens

possíveis desta discrepância foram propostas, entre elas: várias configurações de paredes de

domínios na camada FM e AFM [34], processos de magnetização mais complexos na camada

FM [94] e uma interação de troca direta entre os spins da camada AFM e o campo magnético

externo aplicado [132]. No entanto, ainda não existe um modelo físico claro para explicar esse

efeito da HR.
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Soeya [134] propôs um modelo que considera um tipo de inomogeneidade, o qual re-

sulta na variação da interação de troca FM/AFM e produz a coexistência de regiões bloqueáveis

e não-bloqueáveis. Em 1997, Tsunoda et al. [42] propôs que para estruturas de filmes finos, tal

situação resultaria em uma microestrutura não homogênea para a camada AFM. Trabalhos pos-

teriores, mostram que a fabricação via sputtering de filmes finos sob uma atmosfera altamente

purificada, conduz a uma significativa melhora na morfologia do filme fino FM/AFM [135], a

qual contribui para um aumento dos grãos AFM estáveis e consequentemente um aumento do

HEB [136], reduzindo com isso o efeito da HR. Esses trabalhos convergem para a ideia de que

a HR depende da morfologia microestrutural, bem como do processo de produção de um filme

fino.

Meiklejohn e Bean estudaram a relação dessa HR com o campo magnético externo,

de modo a esclarecer melhor o comportamento da mesma, bem como avaliar a evolução das

constantes de anisotropia, como ilustrado na figura 5.6.

Figura 5.6 – (a) Variação da HR com o inverso do campo magnético externo. (b) Variação das
constantes de anisotropia Kan e Kun com o inverso do campo magnético externo [2].

Na figura 5.6 (a) temos a variação da HR em função do inverso do campo magnético

externo, onde podemos observar que o valor da HR tende um valor constante quando o campo

magnético tende ao infinito. Este surgimento da HR segundo os autores poderia ser decorrente

de mudanças descontínuas na magnetização do material FM, para valores de campo magnético

abaixo do campo de anisotropia, e decorrente da reorientação descontínua dos spins da camada

AFM devido a interação com a magnetização da camada FM, para o caso de valores muitos

altos de H. Este comportamento poderia ser usado como uma evidência para a existência dessa
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HR [2].

Na figura 5.6 (b) pode ser visto como as constantes de anisotropia (Kan e Kun) evoluem

com o inverso do campo magnético externo aplicado em função do torque máximo produzido.

Esses valores foram obtidos utilizando a equação 5.1 para ajustar as curvas de torque "real".

Este tipo de ajuste permite quantificar, além dos momentos magnéticos da camada FM que

giram com o campo magnético, associados a Kan, também os momentos interfaciais que estão

acoplados via interação de troca, associados a Kun.

Pode ser visto na figura 5.6 (b) que ambos os termos crescem a medida que a intensidade

do campo magnético aumenta. Segundo os autores, esse comportamento pode ser explicado a

partir do modelo proposto para esta interação FM/AFM. O aumento de Kan estaria relacionado

ao número de momentos magnéticos da camada FM que giram juntamente com o campo mag-

nético externo aplicado, contribuindo com o termo uniaxial, enquanto Kun aumenta devido ao

aumento do próprio campo magnético externo, embora seja constante o número de momentos

magnéticos que permanecem alinhados com a direção do eixo de anisotropia do AFM. Aqui

surge a primeira evidência de que deve existir algo a mais contribuindo para este aumento das

constantes, ao qual não foi levado em conta pelos autores no seu modelo [2].

Posteriormente, muitos trabalhos foram realizados considerando outros tipos de sistemas

com EB [128, 129, 131, 137, 138, 139], os quais mostram que a variação desses parâmetros com

o campo magnético externo não é trivial, sendo de difícil generalização. Greiner [138, 139] nos

seus trabalhos observou que a HR permanecia mesmo para campos magnéticos altos, maiores

que o HK . Ele também apresenta em um dos seus trabalhos [139] a evolução da constante Kun

com o campo magnético para diferentes amostras, a diferentes temperaturas. O comportamento

de uma dessas amostras esta ilustrado na figura 5.7.

Pode ser visto na figura 5.7 o comportamento da constante de anisotropia unidirecional,

a qual está vinculada à configuração do sistema utilizado, do mesmo modo que todos os pa-

râmetros relacionados a interface do sistema FM/AFM vistos anteriormente. Greiner explicou

que este decréscimo na amplitude de Kun poderia ser devido a reorientações dos momentos da

camada AFM quando os momentos da camada FM são rotacionados com o campo magnético

externo aplicado, isso quando o torque máximo sobre a amostra é atingido [139]. Este fato foi

também confirmado por Fujiwara [5], o qual contribui para um aumento da histerese rotacional

do sistema FM/AFM. Posteriormente Tsunoda et al. [129] estudando o comportamento mag-

nético das curvas de torque e HR em bicamadas policristalinas FM/AFM, na qual a espessura
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Figura 5.7 – Evolução das constantes de anisotropia associadas a sistemas com EB em função
do campo magnético externo para T = -75 ◦C [139].

da camada AFM era menor do que a espessura crítica do AFM (dAFM < dcrAFM ), constatou a

existência de um termo unidirecional mesmo abaixo dessa espessura crítica, como ilustrado na

figura 5.8.

Figura 5.8 – (a e c) representam a evolução das constantes de anisotropia e (b e d) representam
as perdas por HR (tWr). Ambas em função do campo magnético externo para um sistema
NiFe/IrMn [129].



101

Na figura 5.8 (a) temos o comportamento das componentes senoidais associadas as cons-

tantes de anisotropia (Kan e Kun) de uma amostra de NiFe (50 Å)/IrMn (30 Å). Uma vez que

a espessura crítica (dcrAFM , espessura além da qual surge o fenômeno de EB) da camada AFM

é de 37 Å para esta amostra, segundo o modelo de Meiklejohn e Bean [2, 34], os momentos

magnéticos da camada AFM deveriam acompanhar a rotação da magnetização da camada FM

devido a ação do campo magnético externo aplicado, de modo que não existiria uma contri-

buição para o termo Kun. Contudo, conforme mostra a figura 5.8 (a) a constante Kun cresce

mais rapidamente do que a constante Kan com o aumento da intensidade de H, chegando a ser

3 vezes maior quando sob a ação de um campo magnético de 280 Oe, caindo abruptamente em

direção a zero logo em seguida, assim como a componente Kan.

Pode ser visto que Kan apresenta uma inversão de sinal, começando a crescer com H,

enquanto Kun começa a apresentar um comportamento constante. Já a perda por HR, figura 5.8

(b), aumenta ligeiramente até H = 280 Oe, então descontinuamente salta para 0,34 erg/cm2, e

após permanece constante em torno desse valor para altos campos magnéticos aplicados.

Comparando os resultados experimentais das figuras 5.8 (a e b) com os resultados cal-

culados das figuras 5.8 (c e d) segundo o modelo de Meiklejohn e Bean, pode ser visto que

existe um divergência entre eles, principalmente para altos campos. Segundo Tsunoda et al.

três resultados importantes surgem: (a) uma componente sen θ que persiste mesmo para dAFM

< dcrAFM , representada por Kun; (b) a intensidade da componente sen 2θ que permanece menor,

representada por Kan, em relação a componente sen θ; (c) e a perda por HR que permanece

constante para altos valores de campos magnéticos.

A partir da análise microestrutural, se encontrou que a amostra apresentava uma estru-

tura policristalina e que os grãos de IrMn (AFM) não tinham uma orientação preferencial no

plano do filme, de modo que Tsunoda et al. [130] concluiram que, para explicar a divergência

entre os resultados experimentais e calculados, um modelo deveria considerar uma distribuição

dos eixos de anisotropia dos grãos AFM, sendo esse um fator indispensável para entender a

anisotropia unidirecional de amostras policristalinas FM/AFM [129].

Mesmo após anos de pesquisa, os mecânismos microscópicos responsáveis pelo apare-

cimento dessa HR nas curvas de torque seguem sendo atribuídos a movimentações irreversíveis,

ou descontínuas, as quais ocorrem na camada AFM [4, 79, 100], sendo que a principal carac-

terística de cada modelo é a forma como é tratada a configuração de spins interfaciais dessa

camada, como apresentada na subseção 3.4.1.
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6 TÉCNICAS E PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

Neste capítulo vamos tratar das técnicas e procedimentos experimentais utilizados na

produção, caracterização estrutural, magnética e elétrica das amostras.

6.1 Amostras Produzidas

Para realização deste estudo foram produzidos dois conjuntos de amostras na forma de

filmes finos que apresentam o fenômeno de Exchange Bias. As amostras foram fornecidas

gentilmente pelo professor Antônio Marcos Helgueira de Andrade (UFRGS) e pelo acadêmico

de doutorado Wagner Jesus da Silva Garcia do LMMM (UFSM). A composição e a espessura

nominal das mesmas está apresentada nas tabelas abaixo:

Tabela 6.1 – Conjunto 01 - Multicamadas crescidas em um substrato de Si(100)

Amostra Ta (Å) NiFe/IrMn/Ta (Å) N Ta (Å)
R977 150 100/120/30 1 120
R978 150 100/120/30 5 120
R979 150 100/120/30 10 120
R980 150 100/120/30 15 120
R981 150 100/120/30 20 120

N é o número de repetições da tricamada NiFe/IrMn/Ta.

Tabela 6.2 – Conjunto 02 - Bicamadas crescidas em um substrato de Vidro

Amostra Ta (Å) NiFe/FeMn (Å) Ta (Å)
1635C 150 400/200 150
1637A 150 500/200 150
1637B 150 600/200 150
1637C 150 700/200 150

Na tabela 6.1 o que difere uma amostra da outra é o número de tricamadas, sendo estas

amostras depositadas por magnetron sputtering em substratos comerciais de Si(100). Sobre o

substrato de Si(100) foi depositada diretamente uma camada de (150 Å) de tântalo (Ta), a qual

serve como camada semente (buffer), influenciando na cristalinidade, aderência e rugosidade

do filme [140], parâmetros importantes no controle do EB.

A tricamada de NiFe/IrMn/Ta foi escolhida para realizarmos o estudo do acoplamento

de troca interfacial FM/AFM no conjunto 01 de amostras. A liga de (Ni81Fe19) foi utilizada em
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ambos os conjuntos de amostras como material FM e apresenta características tais como alta

permeabilidade magnética (daí vem o nome Permalloy (Py)), altos valores de magnetização de

saturação, magnetorresistência expressiva e baixa magnetização de remanência, além de ser um

material magneticamente macio (baixo campo coercivo). Devido a estas características é muito

utilizado em aplicações tais como cabeças de leitura e gravação magnética, sensores magnéticos

e MRAM [141].

Como material AFM acoplado ao material FM, foi utilizado o (Ir20Mn80) no conjunto

01 e o (Fe50Mn50) no conjunto 02, ambos sendo largamente utilizados em aplicações tecnoló-

gicas. O IrMn por exemplo é um material AFM interessante pois combina várias propriedades,

tais como boa resistência à corrosão, alta anisotropia magnetocristalina e alta temperatura de

bloqueio, além de apresentar baixa espessura crítica (poucas camadas atômicas são suficientes

para manifestar o fenômeno de EB) [4, 141].

No conjunto 01 entre as repetições, existe uma camada de Ta (30 Å) que impede uma

interação adicional entre as camadas consecutivas, de modo que as características de cada in-

terface FM/AFM devem ser preservadas. Com isso podemos considerar as amostras diferentes

apenas em relação à influência das repetições, onde cada acoplamento interfacial FM/AFM con-

tribui de forma independente e o somatório das contribuições interfaciais FM/AFM resula no

HEB efetivo da amostra.

No conjunto 02 o que difere uma amostra da outra é a espessura da camada FM. Estas

amostras foram depositadas por magnetron sputtering sobre substratos de vidro. A camada

superior de (150 Å) de Ta completa a depositação de ambos os conjuntos de amostras, servindo

apenas para proteger (cap layer) a amostra contra oxidação [140]. Ambos os conjuntos de

amostras são ilustrados na figura 6.1.

O conjunto 01 de amostras (multicamadas) foi produzido no Laboratório de Confor-

mação Nanométrica (LCN) do Instituto de Física da Universidade Federal do Rio Grande do

Sul (UFRGS), enquanto o conjunto 02 (bicamadas) foi produzido no Laboratório de Magne-

tismo e Materiais Magnéticos (LMMM) da Universidade Federal de Santa Maria (UFSM). A

caracterização estrutural, magnética e elétrica foi toda realizada no LMMM (UFSM). Ambos

os conjuntos foram submetidos durante o crescimento dos filmes, a um campo magnético de 2

kOe e 3,5 kOe, respectivamente, paralelo ao plano das amostras afim de induzir a direção de

anisotropia.
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Figura 6.1 – Ilustração esquemática das amostras produzidas via magnetron sputtering. Em (a)
temos amostras (multicamadas) e em (b) amostras (bicamadas).

6.2 Magnetron Sputtering

Uma das técnicas mais utilizadas na produção de filmes finos é a deposição por sput-

tering (pulverização catódica) ou desbaste iônico, uma vez que permite diversas combinações

de elementos com taxas variadas. Essa técnica é muito difundida para crescer filmes finos de-

vido à excelente reprodutibilidade das amostras, boa aderência ao substrato e principalmente

facilidade no controle da espessura. A técnica consiste basicamente em ejetar material de uma

superfície (elemento do alvo a ser depositado), através de colisões em cascata provocadas pelo

bombardeamento de partículas, geralmente íons de argônio (Ar+), arrancando aasim átomos do

alvo, os quais serão depositados em uma superfície, a qual serve de apoio, chamada substrato,

como ilustrado na figura 6.2.

Inicialmente para que esse processo ocorra, o sistema deve estar contido em uma câmara

de alto vácuo com a pressão de base entre 10−9 e 10−7 Torr, a fim de aumentar o livre caminho

médio, de modo que mais material chegue ao substrato. Esse procedimento é realizado por

um sistema de vácuo (Balzers BAK 600) que utiliza uma bomba de vácuo rotativa e outra

difusora. Este é utilizado para remover resíduos da atmosfera e das paredes da câmara, figura

6.2 (b). Alcançada a pressão de base, é ligada a bomba de água do sistema de refrigeração para

manter os canhões refrigerados. Após é injetado argônio com 99,99% de pureza na câmara de

deposição, com um fluxo de 32 SCCM1, figura 6.2 (a), até que a pressão da câmara atinja o

valor de pressão de trabalho desejada, da ordem de 10−3 Torr.

1 Standard Cubic Centimeters per Minute
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Figura 6.2 – Ilustração esquemática do processo de deposição por sputtering.

Estabelecida a pressão de trabalho, uma fonte DC, que alimenta o magnetron é ligada

aplicando uma diferença de potencial, figura 6.2 (c), entre os dois eletrodos da câmara: o alvo

negativo (cátodo) e o suporte com o substrato que será positivo (ânodo), dispostos de maneira

oposta dentro da câmara. Conforme a diferença de potencial aumenta o campo elétrico acelera

os elétrons livres no interior da câmara até que os mesmos colidam com os átomos de Ar e assim

os ionizem, produzindo dessa forma o plasma, como ilustrado na figura 6.2, o qual deve se

manter estável e auto-sustentado. Sendo a ionização o processo mais importante, representado

pela reação [142]:

e− + Ar◦ −→ Ar+ + 2e− (6.1)

Com isso os íons positivos do argônio (Ar+) são atraídos em direção ao alvo (potencial

negativo), colidindo balisticamente com o mesmo, desse modo, transferindo energia cinética

(colisões elásticas), possibilitando assim, a ejeção dos átomos do elemento do alvo a ser depo-

sitado. Por fim, esses serão adsorvidos pelo substrato, formado o filme fino.

Como o material do alvo (material do alvo a ser depositado + elétrons secundários) é

espalhado em todas as direções, esse processo se torna desfavorável economicamente, em vir-

tude da baixa taxa de deposição no substrato. Para minimizar estas perdas e tornar a taxa de

deposição mais estável e eficiente é utilizado um campo magnético externo para controlar a

trajetória das partículas ejetadas. O campo magnético, produzido por imãs, faz com os elétrons

fiquem mais próximos do alvo, aumentando a taxa de ionização do gás, evitando também que

os elétrons sejam atraídos para o substrato. Quando este campo magnético externo é incorpo-
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rado ao sistema, a técnica passa a ser denominada magnetron sputtering, sistema utilizado para

produzir ambos conjuntos de amostras.

Esse sistema de imãs se encontra nos canhões, logo abaixo dos alvos. A configuração

das linhas de campos gerada pelos mesmos pode ser vista na figura 6.3. Este campo magnético

pode induzir uma anisotropia uniaxial nos filmes finos.

Figura 6.3 – Configuração das linhas de campo magnético em torno de um canhão (AJA Inter-
nacional).

Para a produção do conjunto 01 foi utilizado o equipamento Orion-8 UHV (sistema

de magnetron sputtering) da empresa AJA Internacional localizado no LCN (UFRGS) e para

produção das amostras do conjunto 02 foi utilizado o sistema de deposição por magnetron

sputtering do LMMM (UFSM). As condições de deposição foram praticamente as mesmas

para ambos os conjuntos, mudando apenas a pressão de base (1 × 10−8 Torr para o conjunto

01 e 5 × 10−7 Torr para o conjunto 02).

6.3 Caracterização Estrutural: Difração de Raios-X (XRD)

A análise da estrutura cristalina e da interface dos filmes finos foram realizadas utilizando-

se a técnica de difração de raios-X. Estes foram descobertos em 1985 pelo físico alemão Wilhelm

Conrad Roentgen, sendo assim chamados de "raios-X" pois sua natureza era desconhecida na

época [143].

Ao longo da história das descobertas, nem sempre foi necessário entender uma coisa,

a fim de usá-la, e os raios-X foram quase imediatamente colocados em uso por médicos na

ánalise de fraturas, e um pouco mais tarde, por engenheiros, que desejavam estudar a estrutura

interna de objetos opacos. A radiografia foi assim iniciada sem qualquer entendimento preciso

da radiação utilizada. Foi a partir de 1912 que a natureza exata dos raios-X foi estabelecida,
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ano no qual o fenômeno da difração de raios-X por cristais foi descoberto por Max Von Laue.

Esta descoberta revelou simultaneamente a natureza ondulatória dos raios-X e proporcionou um

novo método para a investigação da estrutura fina da matéria [143].

Os raios-X são radiações eletromagnéticas com comprimento de onda menor que apro-

ximadamento 1 Å . Eles são produzidos no alvo de um tubo de raios-X, uma âmpola de vidro

com vácuo parcial, como ilustrado na figura 6.4.

Figura 6.4 – Esquema ilustrativo de um tubo de raios-X. Elétrons são emitidos termicamente
do cátodo aquecido e acelerados em direção ao ânodo (alvo) por uma diferença de potencial, de
modo que raios-X são emitidos do alvo quando os elétrons são freados ao atingi-lo (alvo) [9].

Inicialmente um filamento é aquecido, por efeito termiônico começa aumentar o fluxo

de elétrons que saem do filamento, devido ao aumento da temperatura do mesmo. Com isso

uma diferença de potencial de milhares de volts entre o cátodo e o ânodo é aplicada, a qual

acelera o feixe de elétrons de alta energia contra um alvo, geralmente feito de tungstênio.

Ao se chocar com o alvo, o feixe de elétrons é freado bruscamente pelo material do alvo,

de modo que estes podem arrancar elétrons do alvo, gerando vacâncias. Com isso elétrons de

camadas superiores decaem de modo a preencher essas vacâncias provocando assim a emis-

são de fótons chamados raios-X, os quais são direcionados ao material a ser analisado. Estes

possuem energia dada pela diferença entre as camadas onde houve o decaimento [9].

No equipamento utilizado no LMMM, onde o alvo é de cobre, o raio-X característico

corresponde a transição de um elétron da camada L para camada K, esse é conhecido como Kα,

tendo comprimento de onda de 1,54056 Å, sendo esse o comprimento de onda utilizado nas

medidas de difração de raios-X.
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O fenômeno de difração de raios-X em um cristal é resultado de um processo de espa-

lhamento dessa radiação incidente, pelos átomos do material em ánalise (centros espalhadores).

Essa radiação espalhada se dá em todas as direções, no entanto, em um material cristalino,

existirão determinadas direções em que os feixes espalhados por diferentes planos atômicos se

encontrarão completamente em fase, interferindo construtivamente, como ilustrado na figura

6.5.

Figura 6.5 – Representação ilustrativa da difração de raios-X em um sólido cristalino.

A difração de raios-X ou difração de Bragg depende de dois fatores: da estrutura do

material e do comprimento de onda (λ) utilizado. Pode-se considerar que as ondas incidentes

(1, 2 e 3) sofrem reflexão especular em planos paralelos de átomos de um cristal, onde cada

plano reflete apenas uma porcentagem da radiação (1′ , 2′ e 3′). Na reflexão especular, o ângulo

de reflexão é igual ao ângulo de incidência (Lei da Reflexão). Embora a reflexão de cada plano

seja especular, existem apenas alguns valores para o ângulo de incidência em que as reflexões se

somam em fase resultando em um feixe difratado intenso. Nas direções em que as reflexões de

planos paralelos de átomos interferem construtivamente, ou seja, nos máximos de intensidade,

são observados os feixes difratados. Devemos considerar que o espalhamento é elástico, caso

em que a energia do sistema é conservada.

Tomando uma família de planos paralelos separados por uma distância d, como ilustrado

na figura 6.5, a diferença de caminho entre os raios refletidos por planos vizinhos é 2dsenθ,

onde θ é o ângulo entre o raio de incidência e um plano paralelo de átomos. Essa diferença é

a mesma para qualquer par de planos vizinhos pertencentes àquela família. Assim, para que a
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intensidade da difração seja máxima, a diferença de percurso deve ser igual a um número inteiro

n de comprimentos de onda (λ), ou seja, quando:

2dsenθ = nλ (6.2)

esta é a lei de Bragg, sendo uma consequência da periodicidade da rede cristalina [13].

Pode ser visto na figura 6.5 que a partir da segunda família de planos o percurso da onda

difratada é proporcional ao comprimento de onda (λ), aumentando sucessivamente nos planos

seguintes (2λ, 3λ, ...), de modo que se as ondas refletidas (1′ , 2′ e 3′) encontram-se em fase,

isso resulta em um pico de Bragg nos difratogramas, sendo este o padrão de difração gerado

pelo cristal.

A partir dos difratogramas, que representam a identidade (características) de cada ma-

terial, estes podem ser comparados com padrões de difração existentes, de modo que a partir

da comparação com esse banco de dados podemos ter informação sobre a estrutura do ma-

terial em análise. Desses difratogramas podemos ainda obter informações sobre a orientação

cristalográfica, tamanho do grão e rugosidade nas interfaces.

As medidas de difração de raios-X das amostras em estudo, são focadas em três aspectos:

seu caráter estrutural, espessura total da amostra e tamanho de grão em filmes policristalinos.

As medidas foram realizadas utililizando um difratômetro Bruker D8 Advance, figura 6.6.

Figura 6.6 – Difratômetro Bruker D8 Advance do LMMM, em destaque temos o porta-amostras.

Este equipamento é basicamente formado por um tubo de raios-X com alvo de cobre, um
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goniômetro na geometria Bragg-Brentano (θ−2θ) para medida do ângulo dos raios-X incidente

e difratados, e um detector LinxEye para medida da intensidade dos raios-X. O porta-amostras

é fixo, possuindo um encaixe para colocar as amostras, enquanto o tubo e o detector são móveis

e controlados por motores de passo. São utilizados filtros que absorvem o espectro contínuo e

outras emissões de menor intensidade do cobre, de modo a selecionar apenas o comprimento

de onda característico, λ = 1,54056 Å. Para colimar o feixe de raios-X é utilizado Sollers e Slits

(fendas) na saída do tubo e na entrada do detector.

Com este difratômetro foram realizadas medidas a baixo ângulo (1◦ à 5◦) e alto ângulo

(para o caso das amostras em estudo de 35◦ à 50◦). A baixo ângulo, a técnica consiste em

analisar o valor do vetor espalhamento (q) em função do seu índice (n). Associados à radiação

incidente e espalhada temos um vetor de onda, ki e kf , respectivamente, um ao longo da direção

da onda incidente e outro ao longo da direção da onda espalhada, como ilustrado na figura 6.7.

Figura 6.7 – Esquema ilustrativo dos vetores de onda (ki e kf ) e do vetor de espalhamento (q).

A relação entre os vetores de onda é dada por:

q = kf − ki (6.3)

Na figura 6.7, θ é o ângulo entre a radiação (incidente ou espalhada) e o plano da amos-

tra, de modo que senθ =
q

2

1

kf
. Isolando o vetor de espalhamento temos que:

q = 2kfsenθ (6.4)

Considerando que o espalhamento é elástico, temos que |kf | = |ki|, e sendo k propor-

cional ao momento dos fótons (k =
2π

h
p), onde |p| =

h

λ
, resulta que o vetor de espalhamento

é dado por:

q = 2
2π

h

h

λ
senθ =

4πsenθ

λ
(6.5)
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uma vez que a medida é realizada em um ângulo 2θ, dividimos θ por 2, de modo que o vetor de

espalhamento associado ao índice n é dado por:

qn =
4πsen

(
θn
2

)
λ

(6.6)

onde θn é o ângulo de cada pico de interferência, λ é o comprimento de onda dos raios-X

utilizado no sistema e n indica o índice dos picos de interferência. A partir da relação entre o

vetor de espalhamento e os índices dos picos de interferência, temos uma relação linear, da qual

o coeficiente linear a corresponde a 2π dividido pela espessura do material em análise. Assim

podemos escrever a espessura de um material (filme fino) como:

t =
2π

a
(6.7)

onde t e a correspondem, respectivamente, a espessura e o coeficiente angular da reta.

No caso de filmes finos, nas medidas de refletividade de raios-X podemos ter oscila-

ções na intensidade refletida, essas oscilações são chamadas franjas de Kiessig e são devidas

à interferência construtiva e destrutiva dos raios-X refletidos e refratados a partir da interface

superior e inferior no filme em análise [144]. Este comportamento é característico de sistemas

com multicamadas [145].

A partir das medidas de difração de raios-X a alto ângulo podemos obter a direção de

crescimento das amostras, bem como o tamanho médio de grão.

6.3.1 Equação de Scherrer

Em 1918, Paul Scherrer [146] estimou o tamanho médio de um nano (nm) cristalito,

cristal na forma de pó. O mesmo publicou seus resultados em um artigo que incluia a hoje

conhecida como equação de Scherrer:

L =
Kλ

βcosθ
(6.8)

onde L é o tamanho médio do cristalito, K é uma constante relacionada a forma do cristalito,

λ é o comprimento de onda dos raios-X, β é a largura a meia altura do pico de difração e

θ corresponde ao ângulo 2θ (ângulo de Bragg) do pico de difração no difratôgrama, como

ilustrado na figura 6.8. A constante K pode assumir valores entre 0,62 e 2,08, dependendo da

forma do grão, para as medidas desse trabalho foi usado o valor de K = 0,9 (cristal esférico com

simetria cúbica). O valor de β no eixo 2θ do perfil de difração deve ser em radianos [147].
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Figura 6.8 – Representação do alargamento do pico de difração associado ao tamanho de grão.
Em (a) temos um pico de Bragg para um cristal infinito e em (b) um pico para um cristal finito.
[143]

Na figura 6.8 (a) temos a intensidade do pico de difração para um cristal com grão

de tamanho infinito, enquanto na figura 6.8 (b) temos um cristal com tamanho de grão finito,

resultado da interpretação da equação de Scherrer, na qual o tamanho de grão (L) é inversamente

proporcional a largura a meia altura do pico de difração (β). Na figura 6.8 (b) "111" são os

índices de Miller, ou seja, o pico de difração de raios-X a partir dos planos {111} [143].

Um material policristalino possui muitos grãos ou cristalitos em orientações aleatórias

de modo que a forma e o tamanho dos mesmos influenciam na largura do pico, além de outros

fatores, tais como: configuração do instrumento de medida, micro tensões na rede, relaxação na

superfície do grão por efeitos de temperatura, bem como a falta de homogeneidade no tamanho

dos cristalitos [148].

Na prática os cristalitos são irregulares na forma, mas na média podemos considerar

como tendo uma forma regular externa. Podemos pensar que se eles são mais ou menos uni-

formes na forma, eles podem não ser uniformes no tamanho, de modo que a distribuição do

tamanho dos cristalitos afeta várias medidas de largura nos diferentes caminhos e assim al-

tera as várias constantes de Scherrer. Para uma excelente discussão das constantes, uma boa

referência é o artigo "Scherrer after sixty years" de 1978 [148].

Um fato curioso que surge dessa revisão sobre a equação de Scherrer é a descoberta

de que muitas vezes erroneamente esta equação é referida como "equação de Debye-Scherrer".

No entanto Debye era orientador de doutorado de Scherrer, fato que levou muitos cientistas a

posteriormente associarem o nome dos dois a equação, contudo no artigo original de Scherrer
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publicado em 1918, após terminar seu doutorado em 1916, o mesmo refere a equação unica-

mente como "equação de Scherrer" [149].

6.4 Caracterização Magnética: Magnetização

Para caracterização magnética das amostras em estudo foi utilizado um magnetômetro

de gradiente de campo alternado (AGFM), como ilustrado na figura 6.9, o qual mede o momento

magnético das amostras.

Figura 6.9 – AGFM existente no LMMM (UFSM). Em destaque temos o porta-amostra, as
bobinas sensoras e o piezoelétrico.

Sua primeira versão idealizada em 1970 por Zijlstra [150], utilizava um microscópio

ótico para observar a variação da amplitude de vibração da haste. Em seguida, em 1972, Reeves

[151] passou a detectar a amplitude de vibração utilizando um cristal piezoelétrico como trans-

dutor de força, no entanto, esse cristal não fazia parte da haste que servia como porta-amostra.

Posteriormente, Flanders [152] em 1988 desenvolveu um magnetômetro fazendo uso de um

sensor piezoelétrico, o qual gera uma tensão elétrica por resposta a uma pressão mecânica. O

AGFM existente no LMMM foi montado com base no artigo de Flanders [152].

O AGFM funciona baseado no método da força, ou seja, uma amostra uniformemente

magnetizada (m) é colocada em uma região onde há um gradiente de campo magnético alter-

nado (∇HAC), sendo dessa forma submetida à ação de uma força magnética alternada dada por
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Fm = m · ∇HAC . Como na configuração utilizada a força está na mesma direção do campo

magnético aplicado, podemos considerar apenas a componente da força na direção x, de modo

que:

Fmx = mx
dHx

dx
(6.9)

mantendo o gradiente de campo magnético alternado constante na região da amostra, a força

será função apenas do momento magnético.

Uma que vez que o conjunto esteja suspenso, qualquer oscilação mecânica no ambiente

em volta do AGFM será absorvida pelas cordas, além disso o rack do instrumento está sobre

uma caixa de areia. Todo este cuidado é necessário para minimizar ruídos acústicos (mecânicos)

que podem ser captados pelo sensor piezoelétrico, visto que tais vibrações podem ser compa-

ráveis àquelas produzidas pela amostra. Essas precauções na parte experimental garantem em

parte a alta sensibilidade do instrumento [153].

Na figura 6.10 temos a estrutura básica do AGFM utilizado nesse trabalho.

Figura 6.10 – Estrutura básica do AGFM existente no LMMM.

Como pode ser visto na figura 6.10, fixamos a amostra que será analisada em uma das

extremidades de uma haste flexível e não magnética, geralmente de vidro, e então colocamos a

mesma entre os pólos de um eletroimã, os quais geram um campo magnético estático (HDC).

Paralelo aos pólos do eletroimã existem duas bobinas que geram um gradiente de campo mag-

nético alternado (HAC) sobre a amostra, que por sua vez oscila com a mesma frequência do

HAC e com amplitude proporcional ao momento magnético.
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Na outra extremidade da haste é colocada uma cerâmica piezoelétrica que transforma a

oscilação mecânica da haste em tensão elétrica alternada, ou seja, quando a força do gradiente de

campo atua sobre a amostra magnetizada, produz uma tensão mecânica no cristal que, quando

tensionado, faz surgir uma diferença de potencial entre seus dois eletrodos cuja amplitude é

proporcional à tensão mecânica.

A medida da magnetização, neste caso, é realizada com o auxílio de um amplificador

Lock-In onde o sinal de entrada é a tensão proveniente do piezoelétrico, e o gradiente de campo

magnético alternado tem sua frequência e amplitude controlados por um gerador senoidal que

faz parte do Lock-In. O campo magnético DC é lido por um gaussímetro via sonda Hall. Todo

o procedimento de medidas é controlado pelo computador através de um software desenvolvido

em plataforma Agilent HP VEE.

Antes de realizarmos a medida de magnetização da amostra, necessitamos determinar a

frequência de operação, ou seja, precisamos do valor da frequência de ressonância do sistema

(amostra + porta-amostras + haste), a qual será nossa referência nas medidas. Quando reali-

zamos este procedimento estamos verificando em qual frequência teremos melhor sinal-ruído,

como ilustrado na figura 6.11.

Figura 6.11 – Gráfico do sinal do piezoelétrico em função da frequência para um campo mag-
nético aplicado de 100 Oe. Sendo a frequência de ressonância aproximadamente 22 Hz [154].

Deve ficar claro que o sinal de entrada lido pelo Lock-In é proporcional ao momento

magnético e não aos valores absolutos dessa grandeza, de modo que costuma-se normalizar as

curvas de magnetização pela magnetização de saturação.

A sensibilidade de uma versão comercial desse tipo de equipamento é em torno de 10−6

emu ou 10−9 Am2 [10], sendo comparável a um magnetômetro SQUID, no entanto possui a
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vantagem de realizar as medidas muito mais rápido [154].

6.5 Caracterização Elétrica: Magnetorresistência

Com o intuito de avaliar o comportamento da magnetorresistência anisotrópica (AMR)

das amostras em estudo, quando em presença de um campo magnético externo aplicado, foram

realizados dois tipos de medidas:

⇒ Medidas de AMR: R × θH - Medida da resistência elétrica em função do ângulo entre a

corrente elétrica e o campo magnético externo aplicado.

⇒ Medidas de AMR: R × H - Medida da resistência elétrica em função do campo magnético

externo aplicado para um determinado ângulo (θ) escolhido.

As medidas de resistência (> 10 Ω) são frequentemente realizadas utilizando o método

de duas pontas, como ilustrado na figura 6.12.

Figura 6.12 – Esquema do circuito para medida de resistência pelo método de duas pontas [155].

Nesse caso a corrente de teste (I) é forçada a passar pelas ponteiras de teste (LO e HI)

e pela resistência a ser medida (R). O multímetro mede então a voltagem (VM ) através do

mesmo conjunto de ponteiras de teste e calcula o valor da resistência a partir da lei de Ohm

(R =
V

I
). O principal problema desse método quando aplicado a materiais de baixa resistência,

como é o caso das amostras utilizadas nesse trabalho, é a resistência dos cabos e contatos (RC).

Como a corrente de teste (I) provoca uma pequena, mas significativa queda de tensão através

destes componentes resistivos, a voltagem (VM ) medida pelo multímetro não será exatamente

a mesma voltagem (VR) sobre a resistência de teste (R), de modo que pode resultar em um erro

nas medidas de resistência.
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Os valores típicos para resistências de cabos é da ordem de 1 mΩ à 10 mΩ, de modo que

é muito difícil se obter medidas precisas através do método de duas pontas quando se trabalha

com resistências menores do que 10 Ω (dependendo da RC) [155].

Devido às limitações do método de duas pontas, para realização das medidas desse tra-

balho usamos o método de quatro pontas, semelhante ao método de Kelvin, como ilustrado na

figura 6.13.

Figura 6.13 – Esquema do circuito para medida de resistência pelo método de quatro pontas
[155].

Nessa configuração as medidas podem ser realizadas utilizando uma fonte de corrente

independente do voltímetro, conforme ilustrado na figura 6.13. Neste método, a corrente de

teste (I) é forçada a passar através da resistência de teste (R) por meio de um conjunto de pon-

teiras, enquanto a diferença de potencial (VM ) é medida por um segundo conjunto de ponteiras

chamadas de sensoras. Embora alguma pequena corrente possa fluir pelas ponteiras sensoras,

esta geralmente é insignificante (tipicamente menor do que 100 pA) e pode geralmente ser ig-

norada.

Portanto, a voltagem (VM ) medida pelo multímetro é essencialmente a mesma voltagem

(VR) medida sobre a resistência de teste (R). Consequentemente, o valor de resistência pode ser

determinado com muito mais precisão do que com o método de duas pontas [155]. A grande

vantagem deste método de quatro pontas é a simplicidade da medida, sendo um método não

destrutivo, sendo menos influenciado pelo contato ôhmico entre os contatos (fios) e a amostra.

Escolhido o método de medida, partimos para a parte experimental. Inicialmente cola-
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mos quatro contatos (fios condutores sem o esmalte) na amostra a ser analisada usando tinta

a base de prata (cola prata), a qual possui uma alta condutividade. Após esse procedimento

aguardamos algumas horas até que a cola tenha secado e o contato estabelecido. Após isso,

testamos estes contatos utilizando um multímetro de forma a averiguar a boa qualidade do con-

tato estabelecido, caso contrário, temos que repetir o processo. Estando os contatos colados na

amostra, colocamos esta sobre um porta-amostra, como ilustrado na figura 6.14.

Figura 6.14 – Diagrama esquemático do aparato experimental montado para realizar as medidas
de AMR no eletroímã. Em destaque temos o porta-amostra, o suporte e o motor de passo.

Como pode ser visto na figura 6.14, posicionada a amostra no centro do porta-amostra,

soldamos os contatos da amostra no mesmo, de modo que um conjunto (+I e -I) de contatos (fios

externos) será utilizado para passar a corrente elétrica (I) sobre a amostra e o outro conjunto (+V

e -V) de contatos (fios internos), será utilizado para medir a diferença de potencial (V). O porta-

amostra é conectado via suporte a um motor de passo, o qual pode girar a amostra de 360◦, tanto

no sentido horário quanto no sentido anti-horário. A leitura da posição angular da amostra em

relação ao campo magnético é realizada contanto os passos dados pelo motor, sendo o mesmo

controlado por um software desenvolvido na plataforma HP-VEE, via computador.
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Todo esse aparato (motor de passo + suporte + porta-amostra) está sustentado por outro

suporte no chão, com isso podemos mover o conjunto aproximando-os do centro do eletroímã

como mostra a figura 6.14. Junto ao porta-amostra, no centro do eletroímã, é posicionada a

sonda Hall, de forma que possamos realizar a leitura, com um gaussímetro, do campo magnético

produzido pelo eletroímã.

Este aparato experimental da figura 6.14, para realização das medidas de AMR, foi

desenvolvido ao longo do mestrado, mostrando-se mais robusto, simples e eficaz do que o uti-

lizado anteriormente [156]. Antes se utilizava as bobinas de Helmholtz para produzir o campo

magnético, as quais giravam em torno da amostra, além disso, as mesmas limitavam as me-

didas, pois geravam um campo magnético máximo de ≈ 250 Oe. Com este novo aparato, o

ruído das medidas diminuiu consideravelmente, uma vez que agora, a amostra gira em torno do

campo magnético, evitando assim oscilações do campo magnético em torno de uma posição de

equilíbrio da amostra.

Para realização das medidas da resistência em função do ângulo entre a corrente elétrica

e o campo magnético externo aplicado (R × θH), utilizamos o sistema ilustrado na figura 6.15.

Figura 6.15 – Diagrama esquemático das ligações dos equipamentos utilizados nas medidas de
AMR (R × θH).

Na figura 6.15 temos uma fonte de tensão KEPCO BIPOLAR (20 V - 20 A) a qual

podemos ajustar um valor de corrente e/ou tensão correspondente a um determinado valor em
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campo magnético no eletroímã. Esse valor, em Oersted (Oe), pode ser visualizado no gaussí-

metro, conforme giramos o botão (-I/+I ou -V/+V) no painel da fonte de tensão.

Para medir a resistência da amostra, utilizamos o modo DELTA (DELTA MODE) [157],

que consiste em combinar a fonte de corrente (modelo 6221 DC e AC) e o nanovoltímetro

(modelo 2182A), através dos cabos RS-232 e Trigger Link. Enquanto o cabo RS-232 faz a

comunicação entre os equipamentos (6221 e 2182A) via interface RS-232, o cabo Trigger Link

sincroniza os dois equipamentos, de modo que este assume que o nanovoltímetro esta usando a

configuração padrão de fábrica [155]. Para as conexões utilizamos um cabo serial "Null modem"

RS-232, o qual é o meio mais barato de se transferir informação entre equipamentos.

Realizada as ligações dos cabos, temos que configurar o modo DELTA. Para isso, pri-

meiro devemos configurar o nanovoltímetro (2182A) no painel do mesmo:

1 - Pressione SHIFT e então acesse o menu RS-232;

2 - Selecione ON para a interface RS-232;

3 - Selecione 19.2K para BAUD RATE;

4 - Selecione XONXOFF para FLOW CTRL;

5 - Selecione CR para TERMINATOR. Aperte EXIT para sair;

6 - Verificar se a GPIB esta no modo OFF. Pressione SHIFT e então acesse o menu

GPIB, troque para OFF e aperte ENTER. Aperte EXIT para sair.

Segundo, temos que configurar a fonte de corrente (6221) no painel da mesma:

1 - Pressione CONFIG e então aperte MODE DELTA;

2 - Setar o valor de corrente (I-HIGH/I-LOW), no caso das amostras em estudo, utili-

zamos +/- 300 µA (0.300 mA) para o valor corrente;

3 - Setar o valor de tempo entre uma medida e outra (DELAY), utilizamos 300 ms;

4 - Selecionar modo de medida (COUNT) para "INFINITY", as leituras de medida

serão realizadas ininterruptamente.

5 - Selecione COMPLIANCE ABORT para "YES", caso a corrente ou tensão exceda

os valores limites, o modo DELTA é desabilitado automaticamente por questões de segurança

do equipamento. Aperte EXIT para sair;

6 - Configurar a unidade de medida, ainda no painel da fonte de corrente, aperte UNITS(4)

e selecione READING UNITS igual à OHM, unidade de resistência. Aperte EXIT para sair.

Para colocar em prática o modo DELTA, no painel de controle da fonte de corrente,

pressione DELTA e depois aperte TRIG(3) no menu, vai acender uma luz indicando que o
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circuito esta fechado e o modo DELTA vai aparecer no visor de ambos os equipamentos. Caso

a luz esteja piscando ou o equipamento beepando, o circuito encontra-se aberto, nesse caso

deve-se verificar a ligação dos cabos e os contatos da amostra. Esse padrão de configuração

DELTA, utilizado neste trabalho, é diferente do sugerido pelo manual do fabricante [157], visto

que, ao se seguir o mesmo, surge um erro ("error 809 = Not allowed with RS-232") ao tentar

habilitar o modo DELTA.

Essencialmente, o modo DELTA aciona automaticamente a fonte de corrente para alter-

nar a polaridade do sinal (+/-), em seguida, dispara (trigger) uma leitura em cada polaridade no

nanovoltímetro, de modo que:

DeltaV =
V1 − V2

2
(6.10)

Assim, a resistência sobre a amostra é calculada:

Ramostra =
DeltaV

I
(6.11)

onde I é o valor da corrente setada manualmente em ambas as polaridades. Essa técnica de

inversão da corrente anula efeitos termoelétricos, de modo que os resultados medidos refletem

o verdadeiro valor da tensão e consequentemente o valor da resistência da amostra [155].

Usando o programa HP-VEE podemos realizar os procedimentos de medida da resis-

tência das amostras em estudo nesse trabalho. Conforme o motor de passo gira a amostra, a

resistência tem seu valor modificado. Em cada medida, o motor de passo gira a amostra em

torno de sete graus (7◦). Resultando em aproximadamente 51 pontos medidos no sentido horá-

rio e 51 pontos no sentido anti-horário, esse procedimento resulta em um gráfico como ilustrado

na figura 6.16.

Figura 6.16 – Resistência em função do ângulo entre o campo magnético externo aplicado e a
corrente elétrica passando ao longo do eixo fácil da amostra.
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Na figura 6.16 pode ser visto a variação da resistência para uma bicamada de NiFe/FeMn

sob a ação de diferentes valores de campo magnético externo aplicado, 15 Oe e 500 Oe, res-

pectivamente, as medidas foram realizadas no sentido horário e anti-horário, sendo esse o perfil

das curvas de AMR (R × θH) medidas nesse trabalho.

Para medir a resistência em função do campo magnético externo (R× H) para um deter-

minado ângulo (θ) entre o campo magnético externo e o eixo da corrente na amostra, o aparato

experimental é praticamente o mesmo, a única diferença são as ligações dos cabos e o uso de um

conversor digital analógico junto ao amplificador Lock-In no sistema de medida, como ilustrado

na figura 6.17.

Figura 6.17 – Diagrama esquemático das ligações dos equipamentos utilizados nas medidas de
AMR (R × H) para um determinado ângulo (θ).

O conversor D/A atua no sistema de forma auxiliar, controlando a fonte de tensão, já

que temos que variar a intensidade do campo magnético em ambos os sentidos. No progama

em HP-VEE, foi desenvolvido uma rampa de tensão, a qual faz com que o campo magnético no

eletroímã aumente rapidamente até um determinado valor, digamos 2 kOe.

O programa em HP-VEE envia um comando para que o conversor D/A aumente a am-

plitude (V), este valor é repassado via cabo, pela saída auxiliar (AUX1), como referência para

a fonte de tensão, de modo que a amplitude seja proporcional ao valor em campo magnético

que desejamos, nesse caso, os 2 kOe. Os valores de campo magnético podem ser visualizados
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diretamente no gaussímetro, sendo utilizados na construção do gráfico de R × H.

Obtido o valor de campo magnético desejado, inicia-se a medida. O campo magnético é

variado em ambos os sentidos, paralelo ao plano da amostra, com um passo de campo magnético

determinado diretamente no programa em HP-VEE, de modo que a medida termina quando o

campo magnético volta ao seu valor inicial, nesse ponto, o programa utiliza-se novamente de

uma rampa, de modo a reduzir a intensidade do campo magnético a zero, após isso, desliga os

equipamentos finalizando a medida. Exemplos de curvas de R × H podem ser vistas na figura

6.18.

Figura 6.18 – Resistência em função do campo magnético externo aplicado para um determi-
nado ângulo (θ) entre o campo magnético externo e o eixo da corrente na amostra.

Na figura 6.18 pode ser visto a variação da resistência para uma bicamada de NiFe/FeMn

sob a ação de um campo magnético externo aplicado, variando de -2 kOe à +2 kOe, para di-

ferentes ângulos, 45◦ e 90◦. As medidas foram realizadas em ambos os sentidos do campo

magnético, sendo esse o perfil das curvas de AMR (R × H) medidas nesse trabalho.

6.6 Magnetometria de Torque

No intuito de avaliar as constantes de anisotropia e as perdas de energia por histerese

rotacional das amostras em estudo que apresentam o fenômeno de Exchange Bias, fizemos

uso da magnetometria de torque [158]. Essa técnica consiste basicamente em suspender uma

amostra com magnetização (M) por um fio fino tensionado em um campo magnético (H). Isto

faz com que a amostra gire de maneira que sua magnetização (M) tenda a se alinhar com o

campo magnético (H). Medindo-se a variação da posição angular da amostra e conhecendo-se

a constante de torção do fio, pode-se determinar o torque magnético sobre a amostra.

A magnetometria de torque vem sendo utilizada por muitos anos, sendo um importante
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instrumento na investigação e análise das propriedades anisotrópicas de materiais magnéticos

[158, 159]. Magnetômetros de torque de vários tipos foram desenvolvidos inicialmente para se

analisar as anisotropias magnéticas de monocristais [160]. Tais instrumentos foram utilizados

por Weiss [161] no estudo da pirita (dissulfeto de ferro - FeS2), por Beck [162] e Webster [163]

no estudo de monocristais de ferro e por vários outros autores [164, 165, 166, 167] posterior-

mente, na análise de amostras de materiais volumosos (bulk) e policristalinos. Sendo que até

os primeiros anos da década de 1930, estes eram bastante rudimentares, apresentando medidas

lentas, e os dados eram coletados manualmente.

Em 1937, Williams [168] começou a explorar mais a utilidade do torquímetro, de modo

a realizar medidas das constantes de anisotropia, do campo coercivo e das perdas por histerese

rotacional em materiais magnéticos. A evolução dos torquímetros continuou progressivamente

por mais de 20 anos com Ingerson [169], Miller [160], Byrnes [170], Penoyer [171] e Alden-

kamp [172], os quais tornaram estes equipamentos mais práticos, sendo capazes de obter curvas

de torque em questão de minutos. Penoyer [171] incorporou equipamentos eletrônicos, possi-

bilitando um grande avanço nos torquímetros, de modo que estes podiam realizar medidas de

curvas de torque automaticamente.

Posteriormente com a utilização desta técnica em filmes finos magnéticos por Boyd

[173], Doyle [174, 175], Humphrey [159] e vários outros autores [176, 177, 178, 179, 180,

181, 182, 183], surgiu a necessidade de se aperfeiçoar ainda mais estes equipamentos de forma

a se obter uma maior sensibilidade para realização das medidas de torque, visto que amostras de

filmes finos apresentam um pequeno momento magnético dependendo da espessura da camada

FM.

Até o presente momento (2015), inúmeros torquímetros foram construídos ou adaptados

de versões anteriores [158, 184, 185, 186, 187], contribuindo para a evolução do entendimento

sobre as propriedades magnéticas dos materiais. Essa técnica tem sido utilizada na investi-

gação de anisotropias magnéticas em filmes finos, tanto no plano do filme quanto fora desse

[159, 181]. A partir desta técnica podemos determinar propriedades magnéticas, tais como:

anisotropia magnética, campo de anisotropia, campo coercivo, magnetização remanescente e

magnetização de saturação [188, 189, 190, 191, 192].

Com a descoberta do Exchange Bias em 1956 por Meiklejohn e Bean [1, 2], o magnetô-

metro de torque passou a ser utilizado também no estudo do acoplamento de troca interfacial de

camadas FM/AFM com bicamadas e multicamadas [7]. Esta técnica é fundamental em nosso
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estudo, uma vez que possibilita, não somente o estudo de anisotropias, mas também da HR, a

qual é comumente observada nas medidas de curvas de torque, como discutido na seção 5.1.

Para determinar os parâmetros citados anteriormente, realizamos medidas de torque em

função do ângulo do campo magnético externo aplicado (τ × θH) em relação a alguma direção

de referência na amostra. Utilizamos o magnetômetro de torque que encontra-se no LMMM

(UFSM), sendo o funcionamento do mesmo baseado em um pêndulo de torção [158], como

ilustrado na figura 6.19.

Figura 6.19 – Ilustração esquemático do magnetômetro de torque baseado no pêndulo de torção,
e seus principais componentes e dimensões [158].

Em (1) temos um par de bobinas de Helmholtz, que geram um campo magnético prati-

camente homogêneo na região entre as bobinas, onde é colocado o porta-amostras. Elas estão

apoiadas sobre um disco de acrílico graduado (2) de 24 cm de diâmetro ao qual está acoplado

um motor de passo, permitindo que as bobinas girem de 360◦ no sentido horário e anti-horário a
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direção do campo magnético. Na região central às bobinas, temos o pêndulo de torção (torquí-

metro). Os itens (3) e (4) referem-se ao porta-amostra e ao sensor de posição angular, respecti-

vamente.

O torquímetro é posicionado entre as bobinas, de modo que não exista contato direto

entre os dois, podendo as bobinas girarem livremente em torno do mesmo. O torquímetro está

montado em um suporte rigído, o qual garante que o mesmo permaneça imóvel durante as

medidas, evitando assim possíveis oscilações.

O torquímetro propriamente dito é composto basicamente pelo porta-amostra (5), o qual

possui uma fenda onde a amostra pode ser fixada com uso de graxa de vácuo. O porta-amostra

(5) é ligado por uma haste rígida (7) de vidro a um amortecedor (11) e ao sensor de posição

angular (8).

O amortecedor (11) tem como função aumentar o atrito com o ar no interior do tubo, a

fim de atenuar as oscilações do pêndulo de torção, permitindo com isso uma maior rapidez e

precisão na aquisição dos dados. Já o sensor de posição angular (8) mede a variação da posição

angular da amostra e tem que apresentar sensibilidade suficiente para que a medida seja efetiva.

A variação angular mínima que ele detecta é∼ 2× 10−4 graus. Este é composto por um arranjo

de três placas capacitivas, como ilustrado na figura 6.20.

Figura 6.20 – Sensor de posição angular. (A) Arranjo de placas similar ao transdutor capacitivo
linear desenvolvido por Peters [193]. (B) Diagrama elétrico equivalente do sensor capacitivo
[158].

O funcionamento e arranjo das placas desse transdutor capacitivo é muito semelhante
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ao criado por Peters [193] em 1989. Pode ser visto na figura 6.20 que o porta-amostra está

ligado através de uma haste rígida unicamente a placa central (2), a qual tem liberdade para

girar, enquanto as outras duas placas (1 e 3) permanecem imóveis, sendo presas por parafusos

no tubo de PVC do torquímetro.

Um detalhe fundamental na montagem do arranjo das placas, foi garantir o alinhamento

entre o porta-amostra e o disco central (2). Uma vez que o arranjo das placas esteja exatamente

como na configuração ilustrada na figura 6.20 (A), ao enviarmos um sinal de referência do

amplificador Lock-In (4V de amplitude e 30 kHz de frequência) para placa de excitação (3), o

sinal lido pelo amplificador Lock-In na placa (1) através da entrada (INPUT A - B) será zero

volts (0 V). Com isso, podemos aumentar a sensibilidade do amplificador Lock-In de modo a

visualizar com até duas casas de precisão a variação da posição angular da amostra, quando esta

é submetida a um torque pelo campo magnético em alguma direção diferente da direção inicial

da amostra. Para as medidas desse trabalho utilizamos a sensibilidade do amplificador Lock-In

em 500 µV , isso nos permitiu visualizar a evolução das medidas, bem como nos garantiu uma

máxima sensibilidade nas medidas de curvas de torque.

Outro detalhe importante é garantir o paralelismo entre as placas capacitivas, uma vez

que a variação do sinal lido pelo amplificador Lock-In depende da disposição geométrica das

mesmas. A sensibilidade do sensor de posição angular varia com o inverso da separação entre as

placas [193]. Uma vez que as placas estejam praticamente alinhadas, dependendo da quantidade

de material magnético das amostras, a separação entre as placas pode variar sem comprometer

a sensibilidade nas medidas, o importante é conseguirmos obter sensibilidade o suficiente para

podermos assim visualizar alguma variação no amplificador Lock-In. Na figura 6.20 (B) pode

ser visto o circuito elétrico equivalente da ponte capacitiva utilizada no torquímetro, esta é

semelhante a uma ponte de Wheatstone.

Todo o conjunto (porta-amostra + amortecedor + disco central) é sustentado por um

fio fino condutor e não magnético (6), o qual passa por dentro da haste de vidro. Este fio

contorna o porta-amostra formando uma pequena bobina, a qual será utilizada para gerar um

contra-torque sobre a amostra, como veremos mais adiante. Nas extremidades do torquímetro

existem dois terminais (9), estes são ligados ao fio condutor que sustenta o conjunto, e servem

para ligar esse fio a uma fonte de corrente a qual alimentará a bobina de contra-torque. Para

finalizar, o torquímetro possui dois esticadores (10) na forma de parafusos, sendo responsáveis

por tensionar o fio, mantendo o conjunto suspenso e ao mesmo tempo estável contra possíveis
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oscilações.

Para se realizar uma medida, primeiro reduzimos um pouco a tensão no fio condutor (6)

afrouxando os esticadores (10), assim colamos a amostra no porta-amostra (5) usando graxa

de vácuo e uma pinça para segurar a mesma, tomando todo cuidado para não arrebentar o

fio condutor (6). Feito isso, tensionamos o fio condutor (6), cuidando para que o conjunto

(porta-amostra + placa capacitiva central) fique posicionado de tal forma que o sinal lido pelo

amplificador Lock-In seja o mais próximo de zero volts (0 V). Posicionamos a amostra de forma

que seu eixo fácil fique paralelo ao campo magnético gerado pelas bobinas de Helmholtz e

perpendicular ao porta-amostra.

Para testar a sensibilidade do sensor de posição angular, damos um pequeno impulso

com a pinça no porta-amostra, isso faz com que o conjunto varie sua posição angular. Assim

podemos determinar qual à melhor escala de tensão no amplificador Lock-In.Em geral, estando

o torquímetro estabilizado usamos 200 µV ou 500 µV (SENSITIVITY) e o tempo de integração

do filtro do amplificador Lock-In em 300 ms (TIME CONSTANT).

Utilizando um software desenvolvido na plataforma HP-VEE, controlamos remotamente

todas as partes do sistema durante a execução das medidas. Ele controla a fonte de tensão, a

qual, antes de cada medida de torque, é programada para aplicar uma corrente de -12,5 A (-250

Oe) por alguns segundos, saturando a amostra em um determinado sentido e após inverte o

sentido da corrente, começando a realização da medida e aquisição dos dados que por fim são

gravados em um arquivo ".dat". Desse modo estamos garantindo que os momentos magnéti-

cos da amostra encontram-se alinhados na direção oposta ao campo magnético antes de cada

medida, evitando contribuições indesejadas.

Cada 1 A de corrente aplicado pela fonte produz nas bobinas de Helmholtz um campo

magnético de ≈ 20 Oe. O campo magnético máximo gerado pelas bobinas de Helmholtz é

de ≈ 250 Oe, assim toma-se o cuidado para não se aplicar uma corrente maior do que 12,5 A.

Neste valor de corrente as bobinas começam a superaquecer, tornando as medidas impraticáveis.

O programa controla o motor de passo responsável por girar as bobinas no sentido horário e

anti-horário. Cada vez que o motor de passo é acionando pelo programa ele faz as bobinas

girarem 7◦, igual ao procedimento utilizado nas medidas de AMR discutidas anteriormente. O

amplificador Lock-In no início de cada medida tem sua configuração ajustada diretamente pelo

programa.

Uma medida teste é realizada inicialmente antes de cada medida oficial, sem campo
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magnético, no sentido horário e anti-horário, a fim de averiguar o ruído do sistema. Em geral

o ruído estabiliza em torno de 1 µV após, aproximadamente, uma hora de funcionamento dos

equipamentos, como pode ser visto na figura 6.21

Figura 6.21 – Medida do ruído antes da realização das medidas.

A fim de minimizar o ruído nas medidas de torque, recobrimos o torquímetro com três

camadas de papel alumínio, uma vez que o sensor capacitivo é sensível à campos elétricos ex-

ternos produzidos pelos equipamentos a volta. Realizando este procedimento, o ruído diminui

consideravelmente, como pode ser visto na figura 6.21. Outro fator responsável pela alta sensi-

bilidade do torquímetro em nossas medidas, foi a realização destas aos finais de semana, visto

que inúmeros fatores contribuem para aumentar o ruído, tais como: estabilidade da rede elétrica

da UFSM (oscilações na rede), correntes de ar e principalmente o trânsito de pessoas próximas

ao equipamento. Trabalhar com anisotropias no plano em filmes finos, utilizando o torquímetro

requer alta sensibilidade e estabilidade. O torquímetro utilizado nesse trabalho está entre os

melhores já desenvolvidos, apresentando uma sensibilidade de 10−10 Nm. Podemos comparar

a sensibilidade com outros torquímetros desenvolvidos, como por exemplo, Miller [160] 10−3

Nm, Penoyer [171] 10−2 Nm, Neurath [165] 10−4 Nm, Doyle [174] 10−10 Nm, Humphrey [159]

10−13 Nm e Tejedor [181] 10−11 Nm.

Ao realizarmos uma medida no torquímetro no sentido horário e anti-horário para um

determinado valor de campo magnético, teremos uma curva de tensão (V) lido pelo amplificador
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Lock-In em função do ângulo do campo magnético externo aplicado em relação a direção do

eixo fácil da amostra, como ilustrado na figura 6.22.

Figura 6.22 – Medida do sinal de tensão em função do ângulo do campo magnético externo
aplicado (V × θH) para uma amostra de NiFe/FeMn (bicamada) sob a ação de um campo
magnético de 18 Oe.

A partir da figura 6.22 já podemos ter uma noção do tipo de curva de torque que estamos

trabalhando, no entanto esta não corresponde ainda ao torque magnético sobre a amostra. Pre-

cisamos de um parâmetro (constante) que relacione o sinal de tensão com o torque produzido

pelo campo magnético sobre a amostra.

Para obtermos esse parâmetro, se constrói uma relação entre o sinal de tensão do am-

plificador Lock-In em função do contra-torque produzido por uma bobina em torno da amostra,

capaz de anular o torque sobre a amostra quando sob a ação de um campo magnético externo.

Primeiro deslocamos as bobinas de Helmholtz de 45◦ em relação ao eixo fácil da amostra, ou

seja, de um ângulo conhecido. Após isso, ligamos os terminais do fio condutor do torquímetro

a uma fonte de corrente, caso a luz vermelha na fonte permaneça acessa, indica que o circuito

esta aberto.

O procedimento consiste basicamente em aplicar um campo magnético conhecido, ano-

tar o sinal de tensão produzido no amplificador Lock-In e após aplicar uma corrente, gerando

com isso um contra-torque na bobina em torno do porta-amostra. Aumentando ou diminuindo

a corrente, o campo magnético produzido na bobina de contra-torque tem que zerar o sinal no
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amplificador Lock-In, ou seja, anular o torque sobre a amostra, trazendo-a a posição inicial. As-

sim, conhecendo o campo magnético externo aplicado (H), a corrente (I) que passa pela bobina

de N espiras e sabendo o valor da área (A) da mesma, podemos determinar o contra-torque em

módulo dado por:

τ = NIAµ0Hsenθ (6.12)

θ é o ângulo entre a posição da amostra e o campo magnético aplicado.

Realizando o procedimento anterior para vários valores de campo magnético, coletamos

os dados necessários para calcular o parâmetro desejado, os quais estão ilustrados na figura

6.23.

Figura 6.23 – Tabela de dados coletados a fim de se obter o contra-torque sobre a amostra.

Esses dados foram tratados no Origin 8.5, sendo o contra-torque calculado a partir da

expressão 6.12. Com isso plotamos o gráfico do sinal de tensão em função do contra-torque,

obtendo assim uma relação linear, como ilustrado na figura 6.24.

No entanto, necessitamos ainda realizar uma correção no ângulo entre a direção da

amostra e o campo magnético externo aplicado. Visto que o ângulo medido em cada posi-

ção do campo magnético, está relacionado a posição inicial da amostra (0◦). Como ilustrado na

figura 6.25, quando se aplica um campo magnético em uma determinada direção que não a dire-

ção inicial, a amostra se desloca de um ângulo (α−β) da posição inicial para uma nova posição

de equilíbrio, determinada pelo torque associado ao campo magnético (τ = NIAµ0Hsenθ) e

àquele associado a constante de torção do fio (τ = K∆θ), com isso surge um erro na leitura do

ângulo.

Para corrigir este desvio no ângulo (α−β) é necessário realizar uma calibração no início

de cada medida a fim de evitar possíveis erros na leitura do ângulo (α). Com o uso de um laser

comercial e de um papel milimetrado fixo em um anteparo, verificamos o desvio da amostra

quando sob a ação de um campo magnético externo, como ilustrado na figura 6.26.
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Figura 6.24 – Gráfico do sinal de tensão em função do contra-torque sobre a amostra. Em

vermelho temos o ajuste linear, onde se obteve um KCT = 8350,732
V

Nm
.

Figura 6.25 – Representação esquemática do desvio do ângulo da amostra com relação ao
campo magnético externo aplicado.

Inicialmente deslocamos as bobinas de Helmholtz para uma região linear de torque e

que ao mesmo tempo nos forneça uma amplitude razoável no sinal no amplificador Lock-In,

geralmente em torno de 45◦, de modo que ao aumentarmos ou diminuirmos a intensidade do

campo magnético em torno desta posição, estaremos deslocando a amostra da posição inicial e

assim obtendo uma variação angular facilmente medida pelo amplificador Lock-In. Feito isso,

incidimos a luz do laser sobre uma lamínula de vidro, a qual está colada no porta-amostra acima

da fenda, onde localiza-se a amostra. A luz do laser é refletida em um anteparo contendo um

papel milimetrado, onde marcamos a posição da luz refletida pela lamínula, conforme a amostra

varie sua posição angular.
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Figura 6.26 – Representação esquemática do método para obter a constante de torção do fio.

Essa calibração exige paciência, o deslocamento angular é de milímetros e como a amos-

tra está exposta ao ambiente, um simples movimento com o corpo em volta do equipamento

gera uma corrente de ar, afetando consideravelmente as leituras das posições no anteparo. Essa

calibração nos permite averiguar a tensão no fio. Caso este esteja muito tensionado, teremos

dificuldade em medir a variação da posição angular da amostra, necessitando com isso reduzir

a tensão do fio cuidadosamente.

Ao aplicarmos um campo magnético, deslocamos a amostra da sua posição inicial (po-

sição 1 no anteparo da figura 6.26) para outra posição, 2 ou 3, sendo d a distância entre uma

posição sucessiva e outra no anteparo, e D a distância entre o porta-amostra e o posição central

(2) no anteparo. Com isso coletamos os dados da variação da posição angular (desvio do laser

no anteparo) e do sinal lido pelo amplificador Lock-In correspondente a cada posição angular.

O desvio do laser, ou seja, o ângulo de desvio que desejamos determinador é dado por:

tg(2θ) =
d

D
(6.13)

Nota-se da figura 6.26 que enquanto a luz incidente se desloca um ângulo θ em relação

ao anteparo, a luz refletida se desloca por um ângulo 2θ. Os dados coletados podem ser vistos

na figura 6.27.

Para o caso dos dados da figura 6.27 foi utilizado D = 85,5 cm. Assim, a partir da relação

do ângulo de desvio do laser em função do sinal de tensão, podemos determinar a constante de
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Figura 6.27 – Tabela de dados coletados a fim de se obter a constante de torção do fio.

torção do fio, como ilustrado na figura 6.28.

Figura 6.28 – Gráfico do ângulo do desvio do laser em função do sinal de tensão produzido. Em
vermelho temos o ajuste linear, onde se obteve um KDL = 5387,673

graus
V

.

A partir dos valores encontrados para as constantes na primeira relação (V × τ ) e na

segunda relação (θ × V), podemos tratar os dados e assim obter as curvas de torque (τ × θH).

Uma forma de se entender melhor o significado destas constantes é aplicar elas aos

ajustes das medidas de torque. Como dito anteriormente, uma curva de torque corresponde a

uma relação do sinal de tensão em função do ângulo do campo magnético aplicado em relação a

posição da amostra (V × θH). Na figura 6.29 apresentamos as 10 primeiras posições angulares

de uma medida de torque no sentido horário, bem como o sinal de tensão correspondente, o

ângulo de erro, o ângulo real e o torque sobre a amostra, o qual desejemos determinar.

Para calcular o ângulo de desvio (AnguloErro) utilizamos a relação (θ × V), de modo

que para o ângulo de 4,9 graus, temos:

AnguloErro = 7, 82498× 10−7 V · 5387, 673
graus

V
≈ 0, 00422 graus (6.14)
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Figura 6.29 – Tabela de dados com os ajustes da curva de torque da figura 6.22.

sendo o valor KDL = 5387,673
graus

V
obtido do gráfico da figura 6.28.

Para calcular o ângulo real (AnguloReal) entre a direção da amostra e a direção do

campo magnético, temos que:

AnguloReal = AnguloMedido− AnguloErro

AnguloReal = 4, 9 graus− 0, 00422 graus = 4, 89578 graus
(6.15)

Para calcular o torque sobre a amostra (Torque) utilizamos a relação (V × τ ), de modo

que:

Torque = 7, 82498× 10−7 V · 1

8350, 732
V

Nm

≈ 9, 37041× 10−11 Nm (6.16)

sendo o valor KCT = 8350,732
V

Nm
obtido do gráfico da figura 6.24.

Esse procedimento para o ajuste das curvas de torque foi realizado em todas as medidas

de torque deste trabalho, de modo que após este ajuste temos como resultado a curva de torque

(τ × θH) no sentido horário e anti-horário, a curva de torque médio e a curva correspondente a

HR (diferença entre as curvas no SH e SAH) como ilustrado na figura 6.30.

O modo como esta relação (θ × V) é aplicada nesse trabalho, consiste em uma nova im-

plementação na calibração das medidas de curvas de torque utilizando o torquímetro do LMMM

(UFSM). Esta é realizada inicialmente após estabilizar o ruído do sistema, para depois se re-

alizar a relação (V × τ ). A vantagem desse método com relação ao proposto por Rigue et al

[31, 158] é que, em nenhum momento após iniciarmos a calibração com o laser, mexemos na

amostra, bem como na tensão do fio condutor, de modo que o valor obtido na relação (V ×

τ ) é preservado durante a realização das medidas. Mostramos que ao se realizar uma calibra-

ção no início e no final de 10 medidas seguidas, a constante obtida desta relação permanece

praticamente a mesma.

No intuito de facilitar a obtenção das curvas de torque, foi desenvolvido um software

na plataforma HP-VEE que realiza várias medidas em sequência, bastando apenas definir a
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Figura 6.30 – Gráfico do torque médio em função do ângulo do campo magnético aplicado (18
Oe) para a medida da figura 6.22.

corrente (campo magnético) inicial e final, bem como o passo (∆H) entre uma medida e outra

no programa, assim se definirmos: IInicial = 0.5 A, IFinal = 12 A e IPasso = 0.5 A, o programa

vai realizar 24 medidas em sequência, produzindo os arquivos automaticamente, atribuindo o

nome da amostra medida e o valor da corrente aplicada ao nome do arquivo final gerado na

extensão ".dat", com isso podemos distingui-los. Cada medida de curva de torque no sentido

horário e anti-horário dura em torno de 8 minutos, sendo que um intervalo predeterminado

de 30 segundos é estabelecido entre uma medida e outra. A vantagem disso é que podemos

acompanhar a evolução das medidas de curvas de torque, podendo comparar a intensidade das

mesmas e seguir tratando os dados já medidos, enquanto outra medida é realizada.

6.7 Descrição do Modelo Utilizado nos Ajustes das Curvas

No intuito de compreender o comportamento dos materiais magnéticos na forma de

filmes finos, realizamos medidas de magnetização, magnetorresistência anisotrópica (AMR) e

torquimetria. Para interpretarmos os dados obtidos, fizemos uso de um modelo que descreve

as diversas interações no sistema, de modo que, a partir dos ajustes aos dados experimentais

podemos obter informações relevantes sobre o comportamento desse sistema. Utilizamos um

modelo de rotação coerente da magnetização para ajustar as curvas de magnetização e AMR, e

uma equação que leva em conta dois termos de energia para ajustar as curvas de torque.
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No modelo de rotação coerente da magnetização se considera que a interface entre as

camadas FM/AFM se comporta como um monodomínio. A magnetização da camada FM rota-

ciona coerentemente com o campo magnético externo aplicado. A energia do sistema é descrita

considerando quatro termos: Energia Zeeman (EZ), Energia Uniaxial (EK), Energia Unidireci-

onal (EEB) e Energia Magnetostática (EMS), as quais resultam na energia livre magnética do

sistema:

ETotal = EZ + EK + EEB + EMS (6.17)

Cada termo de energia é definido como:

EZ = −M ·H (6.18)

EK = −MS ·HK

2
(

M
MS

)2 (6.19)

EEB = −M ·HEB (6.20)

EMS =
1

2
MS ·HD (6.21)

onde M é a magnetização da amostra, H é o campo magnético externo aplicado, HK é o campo

de anisotropia, HEB é o campo de Exchange Bias, MS é a magnetização de saturação e HD

é o campo desmagnetizante. Para ajustar o modelo aos dados experimentais das curvas de

magnetização e AMR utilizamos no modelo de rotação coerente da magnetização a equação

6.17. As rotinas de minimização de energia para determinar os ângulos de equilíbrio foram

desenvolvidos no programa Maple. Os parâmetros que descrevem o sistema magnético estão

ilustrados na figura 6.31.

Na figura 6.31 pode ser visto os parâmetros que são levados em conta no programa

no momento do cálculo dos ajustes, bem como os ângulos relacionados aos eixos cartesianos,

respectivamente: φH e θH são os ângulos do campo magnético aplicado, φFM e θFM são os

ângulos da magnetização, φEB e θEB são os ângulos do campo de Exchange Bias associados

a anisotropia unidirecional, φK e θK são os ângulos do campo de anisotropia associados a

anisotropia uniaxial e φI é o ângulo da corrente.

Cada um dos parâmetros (H, M, HEB e HK) é descrito em termos de duas componentes

angulares (φ e θ), as quais estão relacionadas com as projeções dos parâmetros ao longo dos

eixos X e Z, respectivamente. Isso permite que a magnetização tenha liberdade para sair fora

do plano, no entanto para as amostras desse trabalho as anisotropias são consideradas somente

no plano da amostra, consequentemente, o campo magnético aplicado e a magnetização são
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Figura 6.31 – Representação esquemática dos ângulos utilizados na formulação básica do mo-
delo de rotação coerente da magnetização.

considerados no plano da amostra. A corrente (I) possui apenas um ângulo no plano, ângulo

(φI) com o eixo X de referência, pelo fato que os contatos estão colados no plano da amostra,

logo ela só pode estar no plano X-Y.

Conhecidos os parâmetros e seus respectivos ângulos, como ilustrado na figura 6.31,

começamos a escrever o programa fazendo as devidas considerações. Como as anisotropias,

a magnetização e o campo magnético aplicado são considerados como estando no plano da

amostra, temos que: θK = 90◦, θEB = 90◦, θFM = 90◦ e θH = 90◦. Com isso, ficamos com a

dependência dos parâmetros apenas com relação ao eixo X, ou seja, no plano da amostra.

Feito isso, definimos os módulos de M, HK , HEB e H. Como exemplo calculamos duas

curvas de magnetização com valores próximos àqueles das amostras desse trabalho, conforme

mostrado na figura 6.32.

Pode ser visto na figura 6.32 que o campo magnético (H) realizou uma varredura no

plano da amostra, ao longo do eixo fácil (φH = 0◦ e φK = 0◦), de -300 Oe à 300 Oe. Considera-

mos que a magnetização de saturação é MS = 800 emu/cc, o campo de anisotropia é HK = 10 Oe

e os ângulos são φH = 0◦, φK = 0◦ e φEB = 5◦. Para os dois valores de HEB (25 Oe e 125 Oe),

o modelo prevê o deslocamento em campo magnético associado à anisotropia unidirecional.

Percebe-se que M inverte próximo ao valor do HEB quando a medida é considerada ao longo

do eixo fácil. Utilizando φEB = 5◦, o modelo prevê que o HEB exerce uma influência maior

sobre a reversão dos momentos magnéticos quando é muito maior que o campo de anisotropia
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Figura 6.32 – Gráficos obtidos a partir da simulação do modelo de rotação coerente para dois
valores de HEB.

(HK = 10 Oe), como pode ser visto na figura 6.32.

A partir dos parâmetros fornecidos, o programa procura o ângulo φFM de equilíbrio da

magnetização, minimizando a energia livre magnética do sistema utilizando os quatro termos

de energia, para quaisquer valores de φH e do campo magnético externo aplicado (H). Com esse

modelo podemos avaliar também o comportamento magnético esperado das curvas de AMR,

levando em conta a equação 4.3.

O cálculo das curvas de AMR segue praticamente o mesmo roteiro, definimos θK = 90◦,

θEB = 90◦, θFM = 90◦ e θH = 90◦. Definimos os módulos dos parâmetros: M, HK , HEB e H.

Após calcular os ângulos de equilíbrio da magnetização (φFM ), levando em conta os valores

dos parâmetros acima e os quatro termos de energia, o programa cria uma matriz de dados e

joga estes valores de φFM na expressão para AMR, equação 4.3.

Uma vez que o modelo permite inúmeras possibilidades para a orientação dos eixos dos

parâmetros utilizados na rotina de minimização da energia, podemos alinhar e desalinhar os

mesmos, com isso algumas situações do comportamento magnético das amostras são previstas

utilizando o modelo.

Para calcular as curvas de AMR, utilizamos valores próximos aos parâmetros apresen-

tados pelas amostras investigadas nesse trabalho. Definindo MS = 800 emu/cc, HK = 12.5 Oe,
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HEB = 125 Oe, R0 = 7.254 Ω, ∆R = 0.0965 Ω e considerando que a amostra gira de 360◦

sob ação de um campo magnético externo aplicado, podemos calcular a AMR para diferentes

campos magnéticos aplicados ao longo do plano da amostra.

Figura 6.33 – Eixos de anisotropia (HK , HEB) e corrente (I) alinhados em relação ao eixo X de
referência na amostra.

Como exemplo os eixos de anisotropia e o eixo da corrente são mantidos alinhados

com o eixo X da amostra, conforme a figura 6.33. Pode ser visto no gráfico que as curvas de

resistência em função do ângulo do campo magnético são simétricas em torno de θ = 180◦. A

variação da resistência (AMR) alcança seu valor máximo acima do HEB, mantendo-se constante

para valores maiores de campo magnético aplicado. Já os mínimos (vales) da curva se afastam,

sendo que acima do campo de saturação a amostra começa a apresentar um comportamento

próximo de cos2θ.

Figura 6.34 – Eixo de anisotropia uniaxial (HK) desalinhado por um ângulo (φK) em relação ao
eixo X de referência na amostra.

Se o eixo de anisotropia unidirecional é mantido alinhando com a corrente ao longo do
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eixo X, enquanto o eixo de anisotropia uniaxial é desalinhado de um ângulo φK , conforme a

figura 6.34. As curvas de resistência em função do ângulo do campo magnético apresentam

comportamento semelhante à situação 1 em torno de θ = 180◦. No entanto, pode ser visto

no gráfico um pequeno desalinhamento entre os mínimos para o campo magnético de 120 Oe,

próximo do HEB. O modelo prevê que mesmo um campo de anisotropia 10 vezes menor que o

HEB exerce uma pequena influência no comportamento da magnetização quando desalinhado

de pequenos ângulos em relação ao eixo X da amostra.

Figura 6.35 – Eixo de anisotropia unidirecional (HEB) desalinhado por um ângulo (φEB) em
relação ao eixo X de referência na amostra.

Se agora o eixo de anisotropia uniaxial for mantido alinhando com a corrente ao longo

do eixo X, enquanto o eixo de anisotropia unidirecional é desalinhado de um ângulo φEB, con-

forme na figura 6.35. Pode ser visto no gráfico que as curvas apresentam um máximo para

diferentes ângulos em torno de θ = 180◦. Enquanto para campos menores que o HEB, os míni-

mos apresentam uma assimetria, a qual é mais expressiva do que no caso da situação 2. Uma

situação semelhante de assimetria também ocorre quando os eixos de anisotropia estão alinha-

dos com o eixo X da amostra e a corrente esta desalinhada de um ângulo (φI), como ilustrado

na figura 6.36.

Uma vez que o modelo de rotação coerente da magnetização apresenta os mesmos re-

sultados em duas situações distintas de desalinhamento, nos deparamos com a seguinte questão:

essa assimetria observada nas curvas de AMR pode ser causada por um desalinhamento entre

os eixos de anisotropia ou por um desalinhamento entre o eixo X da amostra, nesse caso o eixo

fácil, e o eixo de medição da corrente aplicada ao longo do plano da amostra. Esse modelo foi

utilizado também para ajustar as curvas de resistência em função do campo magnético (R × H)
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Figura 6.36 – Eixo da corrente (I) desalinhado por um ângulo (φI) em relação ao eixo X de
referência na amostra.

externo aplicado para um determinado ângulo (θ) escolhido.

Para ajustar as curvas de torque médio se partiu da equação 5.1, a qual leva em conta

dois termos harmônicos. Para um melhor ajuste aos dados experimentais, foi acrescida uma fase

a cada um dos termos, permitindo que um eventual desalinhamento entre os mesmos e a direção

de início do campo magnético aplicado fosse considerado, além de uma constante aditiva cuja

finalidade é ajustar a posição de torque zero, de modo que:

T = −Kθsen(θ + w)−K2θsen(2θ + q) + C (6.22)

Para avaliar a evolução das componentes Kθ e K2θ foram considerados somente a con-

tribuição dos termos sen θ e sen 2θ. No entanto, para uma descrição mais abrangente sobre

o comportamento magnético das amostras, a qual inclua a histerese rotacional, é necessário

introduzir a contribuição dos grãos interfaciais instáveis [6, 7].
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7 RESULTADOS E DISCUSSÃO

Neste capítulo serão apresentados e discutidos os resultados obtidos na realização desse

trabalho. Foram produzidos dois conjuntos de amostras na forma de filmes finos, bicamadas

de NiFe/FeMn e multicamadas de NiFe/IrMn, os quais apresentam o fenômeno de Exchange

Bias e analisadas as medidas de difratometria de raios-X a baixo e alto ângulo, magnetização,

magnetorresistência (R × θH e R × H) e de torque nas amostras. Para o ajuste aos dados das

curvas de magnetização e AMR foi utilizado um modelo de rotação coerente da magnetização

e para o ajuste das curvas de torque médio utilizamos a equação 6.22, a qual leva em conta

dois termos harmônicos. Todas as medidas aqui apresentadas foram realizadas a temperatura

ambiente.

7.1 Medidas de Difração de Raios-X

Nas figuras 7.1 e 7.2 estão apresentados os difratogramas de raios-X das amostras es-

tudadas, obtidos todos nas mesmas condições em termos de área de amostra e intensidade do

feixe de raios-X.

Figura 7.1 – Medidas de difratometria de raios-X a alto ângulo para as amostras de bicamadas
de NiFe/FeMn variando a espessura da camada FM.

Na figura 7.1 podemos observar os picos característicos do NiFe (111) (linha azul) e do
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Figura 7.2 – Medidas de difratometria de raios-X a alto ângulo para as amostras de multicama-
das de NiFe/IrMn variando o número de repetições da tricamada (NiFe/IrMn/Ta).

FeMn (111) (linha vermelha) em menor intensidade, para as amostras de bicamadas.

Na figura 7.2 observamos os picos característicos do NiFe (111) (linha azul), do IrMn

(111) (linha vermelha) e o do Ta (111) (linha verde). Esta ainda apresenta outros picos, relativos

a outras direções de crescimento nas multicamadas.

Analisando a figura 7.1, vemos que o pico do NiFe na direção (111) cresce conforme

sua espessura vai aumentando, enquanto tal pico (111) do FeMn decresce. No difratograma

das multicamadas, figura 7.2, pode ser visto que ambos os materiais FM (NiFe) e AFM (IrMn)

apresentam uma textura cristalográfica na direção (111). Um fator de fundamental importância

para a ocorrência do fenômeno de Exchange Bias é que ambos os materiais FM e AFM cresçam

com textura cristalográfica na direção (111) [61].

A figura 7.3 apresenta as medidas de raios-X a baixo ângulo (refletividade de raios-X)

para as bicamadas e multicamadas. A partir destas medidas e usando a Lei de Bragg pode-

mos calcular a espessura das amostras em estudo. Podemos identificar nas medidas os picos

de Bragg, mais intensos, acompanhados de pequenas oscilações superpostas à esses (franjas de

Kiessig). As multicamadas apresentam picos melhor definidos, resultado da contribuição da

refletividade de raios-X de cada tricamada (NiFe/IrMn/Ta) ao longo da amostra. A medida de

refletividade de raios-X da multicamada nos permitiu calcular a espessura das tricamadas. Para

calcular a espessura total das multicamadas é necessário acrescentar o tamanho nominal das
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Figura 7.3 – Medidas de difratometria de raios-X a baixo ângulo para as amostras de bicamadas
e multicamadas.

camadas de Ta de "buffer" e "cap layer". Nas tabelas 7.1 e 7.2 estão apresentadas as espessu-

ras nominais e calculadas através da medida de refletividade de raios-X para as bicamadas e

multicamadas, respectivamente.

Tabela 7.1 – Espessura nominal e calculada das amostras de bicamadas.

Amostra t nominal (Å) t total (Å)
1635C 900 929
1637A 1000 1050
1637B 1100 1117
1637C 1200 1209

Tabela 7.2 – Espessura nominal e calculada das amostras de multicamadas.

Amostra t nominal (Å) t calculada da tricamada (Å) t total (Å)
R977 520 - 498
R978 1520 251 × 5 + (270 Å de Ta) 1525
R979 2770 246 × 10 + (270 Å de Ta) 2730
R980 4020 230 × 15 + (270 Å de Ta) 3720
R981 5270 246 × 20 + (270 Å de Ta) 5190

onde t é a espessura das amostras.

As espessuras das amostras de bicamadas e multicamadas apresentaram valores muitos

próximos dos valores nominais, à excessão da amostra R980.

Utilizando as medidas de XRD a alto ângulo, relacionamos a largura à meia altura dos

picos de difração com o tamanho médio de grão cristalino (L) das amostras desse trabalho, a

partir da equação 6.8, sendo os resultados apresentados nas tabelas 7.3 e 7.4.
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Tabela 7.3 – Tamanho médio de grão (L) para as amostras de bicamadas.

Amostra L do NiFe (Å) L do FeMn (Å)
1635C 154,8 -
1637A 155,4 -
1637B 160,1 -
1637C 166,4 -

Tabela 7.4 – Tamanho médio de grão (L) para as amostras de multicamadas.

Amostra L do NiFe (Å) L do IrMn (Å)
R977 105,5 81,9
R978 105,3 80,5
R979 103,2 78,2
R980 101,1 76,9
R981 97,5 75,8

Pode ser visto na tabela 7.3 que o tamanho médio de grão do NiFe aumenta à medida

que aumenta a espessura da camada FM. O tamanho de grão do FeMn não pode ser calculado

devido à convolução dos picos do FeMn com NiFe em torno de 43◦. Nas amostras de multica-

madas, ambos os materiais FM e AFM apresentam uma pequena redução no tamanho médio de

grão, sugerindo uma redução da rugosidade à medida que as camadas são empilhadas [70]. É

interessante notar que os valores encontrados tanto para o NiFe quanto para o IrMn, ficam limi-

tados pela espessura das respectivas camadas, uma vez que o parâmetro L é relativo a direção

perpendicular ao plano da amostra.

7.2 Magnetização

Para avaliar o comportamento magnético das amostras em estudo foram realizadas me-

didas de magnetização no AGFM, descrito na seção 6.4. As medidas foram realizadas com

o campo magnético aplicado no plano da amostra ao longo de diferentes direções, θ = 0◦ e

θ = 90◦, em relação ao eixo fácil da amostra.

Nas figuras 7.4 e 7.5 são mostradas as curvas de magnetização, para as amostras de

bicamadas e multicamadas, respectivamente. Pode ser visto claramente um deslocamento em

campo magnético da curva de histerese na medida a θ = 0◦, comprovando assim a ocorrência

do fenômeno de Exchange Bias nas amostras em estudo.
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Figura 7.4 – Medidas de magnetização e ajustes das amostras 1635C, 1637A, 1637B e 1637C
realizadas em relação ao eixo duro (90◦).



150

Figura 7.5 – Medidas de magnetização e ajustes da amostra R977, R978, R980 e R981 realiza-
das em relação ao eixo duro (90◦).
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Analisando as medidas de magnetização percebe-se algumas diferenças entre o compor-

tamento magnético das amostras, tanto no valor de HEB, que varia de 17,6 a 24,8 Oe para as

bicamadas e de 113,8 a 137 Oe para as multicamadas, como no formato das curvas de magne-

tização. O formato mais quadrado da curva, caso da bicamada, sugere uma anisotropia melhor

definida comparado com a multicamada, onde o arrendondamento da curva próximo à saturação

é uma indicativa da ocorrência de dispersão nos eixos de anisotropia das diferentes camadas.

Nas bicamadas, conforme a espessura do NiFe aumenta, o HEB diminui, evidenciando

que a espessura do material FM influencia fortemente no acoplamento de troca interfacial.

Juntamente com as medidas de magnetização estão mostrados os ajustes realizados atra-

vés do modelo de rotação coerente da magnetização, descrito na seção 6.7. Pode ser visto que as

curvas ajustadas apresentam boa concordância com os dados experimentais, tanto as bicamadas

quanto as multicamadas. A partir dos ajustes realizados nas curvas de magnetização obtivemos

os seguintes parâmetros: HK - campo de anisotropia e HEB campo de exchange bias, os quais

são apresentados nas tabelas 7.5 e 7.6, e ilustrados na figura 7.6 juntamente com HC .

Tabela 7.5 – Valores do campo de anisotropia medidos [M] e calculados [C], de exchange bias
e coercivo para as amostras de bicamadas.

Amostra HK(Oe) [M] HK(Oe) [C] HEB(Oe) [M] HEB(Oe) [C] HC(Oe) [M]
1635C 10 10 24,8 25 10
1637A 9 9 20,9 21 9
1637B 7 7 18,6 18,5 7
1637C 11 11 17,6 17,5 11

Tabela 7.6 – Valores do campo de anisotropia medidos [M] e calculados [C], de exchange bias
e coercivo para as amostras de multicamadas.

Amostra HK(Oe) [M] HK(Oe) [C] HEB(Oe) [M] HEB(Oe) [C] HC(Oe) [M]
R977 10 14 113,8 112 8,1
R978 15 13 130,6 130 6,6
R979 15 13 132,4 132 5,6
R980 10 12 134,3 134 10
R981 12 11 137 137 7,3

Os parâmetros obtidos dos ajustes são muito próximos dos valores experimentais, a

excessão do HK para multicamada. Pode ser visto que o comportamento uniaxial da camada

FM nas bicamadas é evidenciado, com HK
∼= HC .

Nas multicamadas esperava-se uma diminuição no valor do campo de anisotropia (HK)

com o aumento do número de repetições das tricamadas (NiFe/IrMn/Ta) devido a uma dispersão
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Figura 7.6 – Comparação entre os valores do campo de anisotropia, de exchange bias e coercivo
para as amostras de bicamadas e multicamadas.

dos eixos de anisotropia das diferentes camadas, no entanto mesmo os ajustes apresentando essa

diminuição, o que sugere que exista tal dispersão, os dados experimentais não corroboram com

esse fato. Essa dispersão poderia ser verificada pela segunda derivada da magnetização com

relação ao campo magnético aplicado perpendicularmente à direção de fácil de magnetização

da amostra.

O campo coercivo de ambos os conjuntos de amostras apresentou valores abaixo de 12

Oe, sugerindo que o material FM destas é magneticamente macio, independente da espessura

das camadas [21]. Nas bicamadas se esperava que o HC diminuisse a medida que a espessura

da camada FM aumentasse, no entanto a amostra 1637C não segue esse comportamento. O

aumento de HC pode estar relacionado a uma contribuição dos grãos AFM instáveis durante

a reversão da magnetização da camada FM, visto que as curvas de torque para esta amostra

apresentam uma histerese rotacional mais significativa, como será visto adiante.

Para as medidas realizadas ao longo do eixo duro (90◦), o campo de saturação das amos-

tras de bicamadas apresentou um valor em torno de 100 Oe, já as multicamadas apresentaram

valores acima de 400 Oe. Esse alto campo de saturação das multicamadas refletiu em uma

dificuldade na realização das curvas de torque para campos maiores do que 240 Oe, campo

magnético máximo gerado pelas bobinas de Helmholtz do LMMM (UFSM).
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7.3 AMR

A fim de estudar o comportamento do transporte eletrônico das amostras de bicamadas e

multicamadas, foram realizados dois procedimentos de medida: resistência elétrica em função

do ângulo (θ) entre a corrente elétrica e o campo magnético externo aplicado, e resistência

elétrica em função do campo magnético para um determinado ângulo escolhido em relação ao

eixo fácil das amostras.

7.3.1 AMR - R × θH

As medidas foram realizadas com a aplicação de uma corrente elétrica de 300 µA ao

longo do eixo fácil. O ângulo zero para início das medidas foi definido quando a corrente

elétrica é aplicada paralela ao campo magnético externo, na mesma direção do eixo fácil de

magnetização das amostras. As medidas da resistência elétrica em função do ângulo entre a

corrente elétrica e o campo magnético externo aplicado (R X θH) foram realizadas no sentido

horário e anti-horário em diferentes valores de campo magnético aplicados.

Nas figuras 7.7 a 7.15 estão mostradas as medidas de AMR (R X θH), junto com os

ajustes realizados e os parâmetros obtidos (HK , HEB, H e φEB).

Os ajustes apresentam boa concordância com os dados experimentais tanto para as bi-

camadas quanto para multicamadas, sendo utilizado novamente o modelo de rotação coerente

da magnetização considerando os quatro termos de energia: Zeeman, uniaxial, unidirecional

e magnetostático. Pode ser visto claramente nas medidas uma evolução da AMR conforme o

campo magnético externo tem seu valor aumentado até o campo de saturação das amostras,

como previsto pelo modelo apresentado anteriormente na seção 6.7. As curvas de AMR apre-

sentam dois valores máximos de resistência ao longo do eixo fácil (0◦ e 180◦) da amostra e dois

mínimos quando em torno do eixo duro (90◦ e 270◦), isso por que ao longo do eixo fácil a mag-

netização e a corrente estão alinhados, enquanto ao longo do eixo duro estão perpendiculares,

reduzindo assim a resistência das amostras como pode ser observado. Nota-se claramente nas

medidas de AMR que para campos menores que o HEB, existe um desvio do pico central da

AMR em torno de 180◦, bem como uma assimetria ou desnível entre os mínimos. Segundo o

modelo utilizado, essa assimetria pode ser causada por um desalinhamento entre os eixos de

anisotropia ou por um desalinhamento entre a direção da corrente de medida e o eixo fácil da

amostra. Não sendo possível afirmar qual é o responsável por esta assimetria.
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Figura 7.7 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra 1635C para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.8 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra 1637A para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.9 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra 1637B para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.10 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra 1637C para diferentes valores
de campos aplicados.
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Figura 7.11 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra R977 para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.12 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra R978 para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.13 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra R979 para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.14 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra R980 para diferentes valores de
campos aplicados.
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Figura 7.15 – Medidas de AMR (R × θH) e ajustes da amostra R981 para diferentes valores de
campos aplicados.
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O desalinhamento entre os vales pode ser devido a vários fatores, como por exemplo:

desalinhamento dos eixos induzidos durante a produção das amostras, utilização de amostras

que não são cortadas de forma simétrica, apresentando bordas, ou os contatos utilizados não

estão colados adequadamente, de modo que a corrente elétrica não flua ao longo do eixo fácil.

É difícil dizer com precisão quem é o responsável pelo desalinhamento, sendo necessário uma

análise adicional a partir de outra técnica que não leve em consideração a aplicação de corrente

elétrica.

Para campos magnéticos aplicados maiores que o HEB (30 Oe para as bicamadas e 150

Oe para as multicamadas), a assimetria nos mínimos praticamente desaparece, apresentando-

se de forma mais aguda em torno de 180◦. A AMR atinge um valor máximo, permanecendo

constante para valores maiores de campo magnético aplicados, enquanto os vales se afastam.

Para valores de H, onde HS > H > HEB, os vales se mostram mais arredondados e simétricos.

Isso acontece porque nesses campos a magnetização praticamente acompanha o campo magné-

tico aplicado. Para medidas realizadas acima de HS , o comportamento esperado das curvas de

AMR é semelhante a um sistema contendo unicamente um material FM. Pode-se observar que

os vales se afastam e o comportamento das curvas se aproxima de um cos2θ.

As tabelas 7.7 e 7.8 apresentam os parâmetros obtidos a partir dos ajustes das amostras

de bicamadas e multicamadas.

Tabela 7.7 – Valores do campo exchange bias, de anisotropia e da variação da resistência (%)
para as amostras de bicamadas.

Amostra Espessura do NiFe (Å) HEB(Oe) HK(Oe) ∆R (%)
1635C 400 25 10 1,50
1637A 500 21 9 1,75
1637B 600 18,5 7 1,76
1637C 700 17,5 11 1,87

Tabela 7.8 – Valores do campo exchange bias, de anisotropia e da variação da resistência (%)
para as amostras de multicamadas.

Amostra N◦ de repetições HEB(Oe) HK(Oe) ∆R (%)
R977 1 112 14 1,16
R978 5 130 13 1,25
R979 10 132 13 1,26
R980 15 134 12 1,29
R981 20 137 11 1,31

O HEB e o HK obtidos a partir dos ajustes das curvas de AMR, apresentam praticamente
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os mesmos valores que aqueles obtidos a partir dos ajustes na magnetização. As amostras

de bicamadas, tabela 7.7, apresentam valores de ∆R maiores em comparação àqueles obtidos

das multicamadas, tabela 7.8, além disso observa-se que ∆R cresce à medida que aumenta a

espessura das amostras.

Analisando as medidas de AMR das amostras de bicamadas, no sentido horário e anti-

horário, é possível observar a presença de uma histerese rotacional, como já discutido na seção

5.1 para campos menores que o HEB. Esta pode estar associada à presença de grãos AFM

instáveis na interface FM/AFM, os quais alteram o comportamento da magnetização da camada

FM em uma medida realizada em ambos os sentidos [5, 7].

Quanto a escolha dos parâmetros (HK , HEB, ∆R, φK , φEB e φI) utilizados nos ajustes,

é realizado um teste preliminar para um determinado campo magnético da ordem de HEB, de

modo a contemplar o desalinhamento entre os mínimos. Encontrado o conjunto de parâmetros

que melhor descreva o comportamento da curva experimental com H ∼ HEB, se testa estes

mesmos parâmetros nas curvas medidas a campos magnéticos maiores. De modo que o con-

junto de parâmetros utilizados é o mesmo para ajustar todas as curvas, relacionados ao mesmo

experimento ou conjunto de amostras.

7.3.2 AMR - R × H

Como o programa em HP-VEE utilizado para realizar as medidas de (R × H) estava

configurado para utilizar a fonte de corrente separada do nanovoltímetro, tivemos que realizar

um teste para verificar a corrente elétrica que apresentasse a melhor relação sinal/ruído, um

exemplo dos testes está apresentado na figura 7.16.

Pode ser visto na figura 7.16 que as correntes utilizadas são bem maiores que nas medi-

das anteriores (300 µA). Lá a corrente fluia em ambos os sentidos, reduzindo os efeitos termo-

elétricos, o que não acontece aqui. As medidas com correntes menores (0,5 mA) apresentaram

um enorme ruído, enquanto que medidas a correntes altas (7,5 mA) apresentam um drift, possi-

velmente devido a um efeito de temperatura nas amostras. Medidas de (R × H) com valores de

corrente entre 4 mA e 5 mA, foram as que apresentaram a melhor resposta em termos de ruído

para que as medidas fossem realizadas sem comprometer o experimento.

Nas figuras 7.17 a 7.21 são mostradas as medidas de AMR (R × H), juntamente com os

ajustes realizados, bem como os parâmetros (HK , HB, ∆R e θH - ângulo de aplicação do campo

magnético em relação ao eixo fácil da amostra) usados nos cálculos.
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Figura 7.16 – Resistência em função do campo magnético externo aplicado para diferentes
valores de corrente elétrica, ambos aplicados ao longo do eixo fácil da amostra.

Pode ser visto que os ajustes apresentam boa concordância com os dados experimentais,

mesmo a ângulos intermediários entre (θH = 0◦ e θH = 90◦), onde as curvas de AMR, apre-

sentam um comportamento não muito intuitivo, tanto nas bicamadas, quanto nas multicamadas.

Acima de HS , para θH = 0◦ a resistência é máxima, enquanto para θH = 90◦ a resistência é

mínima. Em θH = 0◦ o campo magnético esta sendo aplicado ao longo do eixo da corrente

elétrica, assim a magnetização e a corrente estão alinhados, de modo que a resistência é má-

xima. Já para θH = 90◦ o campo magnético é aplicado perpendicularmente em relação ao eixo

da corrente elétrica, de modo que a magnetização e a corrente elétrica formam um ângulo de

90◦, a resistência é mínima nessa configuração. Para pequenos valores de θH (< 5◦) as curvas

de (R × H) apresentam uma queda brusca nas medidas realizadas em ambos os sentidos, como

ilustrado na figura 7.22 (b).

Os dois picos (vales) ocorrem quando há uma inversão dos momentos magnéticos, em

ambos os sentidos, de modo que cada pico corresponde a um valor do campo coercivo (HC1 e

HC2) nas curvas de magnetização, figura 7.22 (a). As limitações impostas nas medidas, devido

ao uso de um passo em campo de 5 Oe e uma corrente alta (5 mA), quando comparada à

corrente (300 µA) utilizada nas medidas de (R × θH), não possibilitaram a identificação desses

picos com precisão, apenas um valor correspondente ao que seria o HEB.
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Figura 7.17 – Medidas de AMR (R × H) e ajustes da amostra 1635C para diferentes ângulos
(θH) entre o eixo fácil da amostra e o campo magnético externo aplicado.
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Figura 7.18 – Medidas de AMR (R × H) e ajustes das amostras 1637A, 1637B e 1637C para
diferentes ângulos (θH) entre o eixo fácil da amostra e o campo magnético externo aplicado.
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Figura 7.19 – Medidas de AMR (R × H) e ajustes da amostra R977 para diferentes ângulos
(θH) entre o eixo fácil da amostra e o campo magnético externo aplicado.
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Figura 7.20 – Medidas de AMR (R × H) e ajustes das amostras R978 e R979 para diferentes
ângulos (θH) entre o eixo fácil da amostra e o campo magnético externo aplicado.
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Figura 7.21 – Medidas de AMR (R × H) e ajustes das amostras R980 e R981 para diferentes
ângulos (θH) entre o eixo fácil da amostra e o campo magnético externo aplicado.
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Figura 7.22 – Comparação esquemática entre as medidas de magnetização (a) e (R × H) (b).

Nas curvas medidas a um ângulo de θH = 90◦, quando reduzimos o campo magnético

aplicado, os momentos magnéticos naturalmente preferem se alinhar ao longo do eixo fácil, de

forma a minimizar a energia livre magnética do sistema, com isso temos um pico na resistência

pelo simples fato de a magnetização à H = 0, encontrar-se alinhada paralelamente ao eixo de

aplicação da corrente na amostra. Os parâmetros obtidos a partir dos ajustes das curvas de R ×

H para as bicamadas e multicamadas são mostrados nas tabelas 7.9 e 7.10.

Tabela 7.9 – Valores do campo exchange bias, de anisotropia e da variação da resistência (%)
para as amostras de bicamadas.

Amostra HEB(Oe) HK(Oe) ∆R (%)
1635C 25 10 1,82
1637A 21 9 1,90
1637B 18,5 7 1,93
1637C 17,5 11 1,98

Tabela 7.10 – Valores do campo exchange bias, de anisotropia e da variação da resistência (%)
para as amostras de multicamadas.

Amostra HEB(Oe) HK(Oe) ∆R (%)
R977 115 15 0,92
R978 130 14 1,08
R979 132 13 1,13
R980 134 12 1,14
R981 137 11 1,16
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As medidas de (R×H) apresentam uma evolução do ∆R semelhante às medidas de (R×

θH). As amostras de bicamadas, tabela 7.9, apresentam valores de ∆R maiores em comparação

àqueles obtidos das multicamadas, tabela 7.10, e o ∆R cresce à medida que aumenta a espessura

das amostras. Quando comparado os valores de ∆R obtidos a partir dos dois procedimentos,

vemos que estes são maiores para as bicamadas, enquanto para as multicamadas são menores,

possivelmente devido a diferença nos valores de corrente elétrica utilizados.

Pode ser visto na figura 7.23 que os parâmetros obtidos dos ajustes, a partir dos três

procedimentos de medidas (magnetização, R × θH e R × H) são praticamente os mesmos.

Figura 7.23 – Comparação dos valores dos parâmetros (HEB e HK) obtidos a partir dos ajustes
das curvas de magnetização, (R × θH) e (R × H).

Isso mostra que esse modelo simples de rotação coerente da magnetização considerando

os quatro termos de energia (Zeeman, uniaxial, unidirecional e magnetostático) é adequado

para a obtenção dos parâmetros das amostras, visto que realizou o ajuste de praticamente todas

as curvas obtidas destas três técnicas. A fim de dar conta dos ajustes próximo das regiões de

reversão dos momentos magnéticos, seria interessante levar em conta outros termos de energia

associados a formação de domínios e movimento das paredes de domínio.

Também avaliamos o comportamento da resistividade nas bicamadas e como esta é influ-

enciada pelo empilhamento de camadas nas multicamadas. A partir das dimensões geométricas

das amostras, podemos calcular a resistividade pela equação:

ρ =
R.L.t

d
(7.1)

onde R é a resistência elétrica, L é a largura da amostra, t é a espessura da amostra e d é a

distância entre os contatos (+V e -V), como ilustrado na figura 7.25.
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Figura 7.24 – Ilustração esquemática da forma geométrica das amostras.

Nas bicamadas a resistividade apresentou um comportamento como esperado, se man-

teve constante, apresentando um ρ ≈ 0,6 mΩ.m, figura 7.25 (a). Enquanto nas multicamadas, a

resistividade aumenta conforme as tricamadas (NiFe/IrMn/Ta) são empilhadas, figura 7.25 (b).

Figura 7.25 – Resistividade para as amostras de bicamadas (a) e de multicamadas (b).

Sendo a resistividade uma propriedade do material, esta não deveria variar com a espes-

sura, uma vez que a espessura das amostras desse trabalho estão na região do gráfico, figura

4.6, na qual a resistividade se mantém constante com o aumento da mesma. Com isso, podemos

concluir que as interfaces atuam como centro espalhadores contribuindo para um aumento da

resistividade nas amostras de multicamadas.

7.4 Medidas de Torque

Todas as medidas de torque foram realizadas usando-se um protocolo padrão para as

medidas, a fim de torná-las comparáveis. Primeiro aplica-se um campo magnético de 250 Oe

em um sentido. Após, esse campo magnético é levado a zero e então aumentado no sentido con-

trário, então as medidas são iniciadas. Esse procedimento garante que os momentos magnéticos

estarão orientados em um determinado sentido no início das medidas.
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As amostras 1635C (bicamada) e R977 (multicamada) não puderam ser estudadas atra-

vés dessa técnica em função do seu momento magnético reduzido. Serão apresentadas e discuti-

das primeiramente as medidas de torque realizadas nas amostras de multicamadas (NiFe/IrMn)

e posteriormente as amostras de bicamadas (NiFe/FeMn).

7.4.1 Multicamadas

Na figura 7.27 são apresentadas as medidas realizadas nos sentidos horário e anti-horário,

bem como a curva de torque médio para diferentes valores de campo magnético externo apli-

cado. Estas curvas foram escolhidas de modo a dar uma ideia da evolução do torque sobre as

amostras de multicamadas.

A magnitude do torque máximo aplicado sobre as amostras aumenta até que o H∼ HEB

(130 Oe) permanecendo constante para campos maiores. Para o campo magnético aplicado de

130 Oe, o torque inverte seu sentido em um ângulo θH = 180◦ de forma abrupta, isso por que os

momentos magnéticos não giram acompanhando o campo magnético, apenas se deslocam para

um valor máximo de torque associado ao campo magnético aplicado, próximo a 180◦. Acima

do HEB as curvas de torque voltam a ter um comportamento mais harmônico, com os momentos

magnéticos girando com o campo magnético externo aplicado.

Analisamos a evolução das componentes Kθ e K2θ em função do campo magnético ex-

terno aplicado. As componentes foram extraídas a partir dos ajustes realizados no programa

Origin, utilizando a equação 6.22. Realizando-se os ajustes nas curvas de torque para cada

valor de campo magnético, construímos os gráficos da figura 7.26.

Figura 7.26 – Evolução das componentes Kθ (sen θ) e K2θ (sen 2θ), em função do campo
magnético aplicado para as amostras R978 e R981.
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Figura 7.27 – Medidas de torque em função do ângulo do campo magnético externo aplicado
para as amostras R978 e R981.
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Na figura 7.26 observa-se a predominância da componente Kθ sobre a componente K2θ

para ambas as amostras. Além disso, na amostra R981, a evolução de Kθ apresenta um cresci-

mento mais acentuado quando comparado à amostra R978, na mesma faixa de campo magné-

tico. Já o termo K2θ da amostra R981 apresenta valores menores em relação a amostra R978,

na mesma faixa de campo magnético. As demais amostras de multicamadas apresentaram evo-

lução semelhante ao apresentado na figura 7.26.

As curvas de torque das multicamadas apresentam um comportamento do tipo sen θ em

uma ampla faixa de campos magnéticos aplicados, inclusive acima de HEB, devido a predomi-

nância da anisotropia unidirecional. Isso fica mais evidente quando analisamos a evolução das

constantes de ajuste em função do campo magnético externo aplicado.

A figura 7.28 apresenta os ajustes das curvas de torque médio para a amostra R981.

Figura 7.28 – Ajustes realizados sobre as medidas de torque médio da amostra R981, utilizando
a expressão de torque com dois termos de energia.

Pode ser visto na figura 7.28 que para campos magnéticos abaixo de HEB, as curvas

podem ser ajustadas considerando apenas os dois termos de torque, no entanto para campos

magnéticos aplicados em torno do valor de HEB e acima, seria necessário levar em conta outros
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termos, visto que a competição entre as anisotropias altera o comportamento da magnetização

da camada FM.

De modo a quantificar a energia associada ao torque médio e as perdas de energia por

histerese rotacional, utilizando o programa Origin, integramos os dados associados ao torque

médio e à HR, em função do ângulo do campo magnético aplicado, obtendo os dados apresen-

tados na figura 7.29.

Figura 7.29 – Evolução da energia (a) e da HR (b) para as amostras de multicamadas.

Na figura 7.29 (a), a evolução da energia é praticamente linear em função do campo

magnético aplicado até próximo o HEB das amostras, se mantendo constante para valores acima

desse. Quanto maior a energia necessária para realizar a curva de torque médio, maiores são as

perdas de energia por HR, figura 7.29 (b). As perdas de energia por HR aumentam com o campo

magnético externo aplicado, apresentando uma maior variação acima do HEB dessas amostras.

A amostra R980 apresenta a maior perda de energia por HR, com isso se espera que apresente

a maior contribuição para o campo coercivo. Isso de fato concorda com os dados apresentados

para essa amostra na tabela 7.6, obtidos a partir das curvas de magnetização.

Devido a limitação do campo magnético gerado pelas bobinas de Helmholtz para rea-

lização das medidas das curvas de torque, a análise do comportamento da histerese rotacional

para campos maiores que 240 Oe fica comprometida.

7.4.2 Bicamadas

Na figura 7.30 são apresentadas as medidas de torque realizadas em ambos os sentidos,

bem como a curva de torque médio para diferentes valores de campo magnético externo aplicado

para a amostra 1637A (500 Å de NiFe).



178

Figura 7.30 – Medidas de torque em função do ângulo do campo magnético externo aplicado
para a amostra 1637A.
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A evolução das curvas de torque apresentam um comportamento diferente das multica-

madas. A magnitude do torque máximo aumenta com o campo magnético, mesmo acima de

HEB, sugerindo que outro termo está contribuindo para o aumento da magnitude do torque. As

curvas de torque apresentam um comportamento do tipo sen θ para campos menores que HEB

e tipo sen 2θ para campos maiores que o campo de saturação.

Na figura 7.31 é apresentado a evolução das componentes Kθ e K2θ.

Figura 7.31 – Evolução das componentes Kθ (sen θ) e K2θ (sen 2θ), em função do campo
magnético aplicado para as amostras 1637A e 1637B.

As componentes Kθ e K2θ apresentam evoluções semelhantes em função de H. O termo

Kθ aumenta linearmente com H até o valor de HEB, permanecendo constante para maiores

valores de campo magnético aplicado. Enquanto K2θ decresce até o valor de HEB para então

começar a crescer, invertendo seu sinal em torno de 40 Oe e aumentando linearmente com H.

A partir da análise da evolução das componentes, pode-se notar que a predominância da

componente Kθ para campos abaixo de HEB configura o comportamento sen θ observado nas

curvas de torque. Acima de 32 Oe, as curvas de torque começam a apresentar a contribuição da

componente K2θ, a qual influencia na forma das curvas de torque, figura 7.30. Como a compo-

nente Kθ permanece constante acima de HEB, o aumento de K2θ estaria relacionado ao número

de momentos magnéticos da camada FM que giram juntamente com o campo magnético. Esse

mesmo comportamento já foi relatado por Meiklejohn e Bean [2], e por Tsunoda et al. [131].

Os ajustes aos dados das curvas de torque são apresentados na figura 7.32.

Para as amostras de bicamadas, a equação 6.22 com dois termos harmônicos foi capaz de

ajustar as curvas de torque médio para baixos e altos campos magnéticos aplicados. No entanto

para campos magnéticos em torno de HEB, assim como nas multicamadas, será necessário
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Figura 7.32 – Ajustes realizados sobre as medidas de torque médio da amostra 1637A, utili-
zando a expressão de torque com dois termos harmônicos.

considerar a contribuição de outros termos para se obter um bom ajuste.

A figura 7.33 (a) apresenta a fase das componentes (Kθ e K2θ), enquanto a figura 7.33

(b) mostra a mudança que ocorre quando a fase é desconsiderada nos ajustes.

Na figura 7.33 (a), para um bom ajuste aos dados das curvas de torque foi necessário

considerar uma diferença de fase entre os termos harmônicos da ordem de 25◦. Na figura 7.33

(b) pode ser visto que a fase desempenha um papel fundamental nos ajustes, de modo que a

partir das medidas de torque podemos sugerir que existe um desalinhamento entre os eixos de

anisotropia. No entanto uma investigação mais detalhada é necessária para esclarecer a origem

deste desalinhamento.
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Figura 7.33 – Em (a) são apresentadas as fases das componentes (K2θ e Kθ) e em (b) a mudança
que ocorre quando a diferença de fase é desconsiderada nos ajustes.

A figura 7.34 apresenta a evolução da energia e da HR para as amostras de bicamadas.

Percebe-se das curvas que essas quantidades apresentam um comportamento diferente

das multicamadas, acima de HEB. Podemos ver um crescimento linear da energia com o campo

magnético aplicado até HEB, onde o pico representa a energia máxima necessária para vencer o

acoplamento de troca interfacial. Esse comportamento linear reflete a estabilidade do sistema,

visto que o torque sobre a amostra é proporcional à H nessa região. Após o pico, a energia do

sistema diminui um pouco. Nessa região de campo os momentos magnéticos começam a girar

junto com o campo aplicado. Considerando que somente o acoplamento de troca interfacial

contribui para a energia do sistema, se esperava que a energia permanecesse constante acima de
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Figura 7.34 – Evolução da energia e da HR com o campo magnético externo aplicado para as
amostras de bicamadas 1637A (500 Å) e 1637B (600 Å).

HS , no entanto, ela cresce à medida que o campo aplicado aumenta.

As perdas de energia por HR são pequenas abaixo de HEB, visto que os momentos

magnéticos não acompanham o campo magnético. Em HEB as perdas por HR aumentam ra-

pidamente, devido às mudanças descontínuas na magnetização da camada FM. Após esse au-

mento, se esperava que HR permanecesse constante, assim como na figura 5.8, no entanto, HR

aumenta conforme o campo magético aumenta. Possivelmente este comportamento está associ-

ado à configuração de spins interfaciais, sugerindo que existe outra contribuição para a energia

do sistema. Na figura 7.34, a amostra 1637B (600 Å) apresentou uma maior energia associ-

ada ao torque em comparação a amostra 1637A (500 Å). Já a amostra 1637C (700 Å) foi uma

exceção, apresentando um comportamento distinto tanto na energia quanto na HR, figura 7.35.

Pode-se ver na figura 7.35 que a energia associada ao torque é menor quando comparada

as amostras de bicamadas da figura 7.34, enquanto as perdas de energia por HR são maiores para

a amostra 1637C (700 Å). Essa redução na energia pode estar associada ao aumento dos grãos

AFM instáveis na interface FM/AFM. Do mesmo modo que, a perda de energia por histerese

rotacional associada aos grãos AFM instáveis, acima de HS , possivelmente acarretaram no au-

mento do campo coercivo observado nas curvas de magnetização da amostra 1637C (700 Å)

[5, 7].
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Figura 7.35 – Evolução da energia e da HR com o campo magnético externo aplicado para a
amostra de bicamada 1637C (700 Å).



184



185

8 CONCLUSÃO E PERSPECTIVAS

Nesse trabalho foi apresentado um estudo do comportamento magnético de amostras de

bicamadas (NiFe/FeMn) e multicamadas (NiFe/IrMn) que apresentam o fenômeno de Exchange

Bias. As amostras foram produzidas via magnetron sputtering e caracterizadas estrutural, mag-

nética e eletricamente (transporte eletrônico).

Nas medidas de difratometria de raios-X se observa um crescimento preferencial dos

picos do NiFe, FeMn e IrMn na direção (111). Esta orientação prevalece na medida em que va-

riamos a espessura da camada FM nas bicamadas e empilhamos as tricamadas (NiFe/IrMn/Ta)

para formar as multicamadas. A intensidade dos picos do NiFe e do IrMn aumentam conforme

aumenta a espessura das amostras. Das medidas de refletividade de raios-X e usando a lei de

Bragg obtivemos a espessura das amostras de bicamadas e multicamadas, apresentando valores

próximos dos valores nominais. Calculamos o tamanho médio de grão a partir da equação de

Scherrer. Nas amostras de bicamadas, o tamanho médio de grão do NiFe aumenta a medida que

aumenta a espessura da camada FM. Nas amostras de multicamadas, ambos os materiais FM e

AFM apresentam uma pequena redução no tamanho médio de grão, sugerindo uma redução na

rugosidade à medida em que as camadas são empilhadas.

Medidas de magnetização e magnetorresistência anisotrópica (R × θH e R × H) foram

realizadas e comparadas com os ajustes feitos através de um modelo fenomenológico para EB.

O modelo se mostrou adequado para a obtenção dos parâmetros relacionados às amostras, apre-

sentando bons resultados quando aplicado à diferentes procedimentos, mesmo para valores de

campos próximos à HEB.

Nas medidas de magnetização, as bicamadas apresentaram uma anisotropia uniaxial

melhor definida, formato mais quadrado da curva, evidenciado por HK ∼ HC . As multica-

madas apresentaram um arredondamento da curva próximo à saturação, sendo uma indicativa

de dispersão na anisotropia, no entanto HK se manteve praticamente constante nas diferentes

amostras de onde se pode concluir que não houve um aumento na dispersão da anisotropia com

o aumento da repetição das tricamadas.

Observamos nas bicamadas que HEB diminui à medida que a espessura do NiFe au-

menta, enquanto nas multicamadas este aumenta conforme as tricamadas são empilhadas, evi-

denciando que tanto a espessura do material FM quanto as repetições nas multicamadas influ-

enciam fortemente no acoplamento de troca interfacial. O material FM de ambos os conjuntos
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é magneticamente macio, independente da espessura das camadas. Se observa que o HC das

bicamadas diminui com o aumento da espessura da camada FM, no entanto a amostra 1637C é

exceção. Provavelmente este valor de HC está relacionado a uma maior contribuição dos grãos

AFM instáveis , visto que as curvas de torque dessa amostra também apresentam um HR maior.

As medidas de AMR para campos magnéticos aplicados menores do que HEB apresen-

taram uma assimetria nas curvas. A partir do modelo conseguimos observar que esta assimetria

pode ser devido a um desalinhamento entre os eixos de anisotropia (uniaxial e unidirecional) ou

ainda devido a um desalinhamento entre a direção da corrente de medida e o eixo fácil das amos-

tras. Somente pelas nossas medidas de AMR não podemos afirmar qual destes desalinhamentos

é responsável por tal assimetria, pois nem sempre as amostras são cortadas de forma simétrica

ou os contatos utilizados não estão colados tal que a corrente flua exatamente na direção do eixo

fácil.

Observamos que os valores de ∆R obtidos a partir das medidas de R×H quando compa-

rados com as medidas de R× θH apresentaram uma discrepância, acreditamos que seja devido a

diferença nos valores de corrente elétrica utilizados. A resistividade das amostras de bicamadas

se manteve constante, ρ≈ 0,6 mΩ.m, enquanto nas multicamadas a resistividade aumentou com

o número de repetições das tricamadas. Podemos concluir que nas multicamadas as interfaces

atuam como centro espalhadores adicionais contribuindo para o aumento da resistividade final

do sistema.

O magnetômetro de torque utilizado se mostrou viável para realização das medidas apre-

sentando uma sensibilidade de 10−10 Nm e uma detecção da variação angular mínima de∼ 2×

10−4 graus. Em função da boa sensibilidade apresentada pelo torquímetro foi possível avaliar a

evolução das componentes Kθ, K2θ e de HR. Verificou-se que para um bom ajuste aos dados das

curvas de torque foi necessário considerar uma diferença de fase da ordem de 25◦ entre os ter-

mos harmônicos. Podemos sugerir que existe um desalinhamento entre os eixos de anisotropia

em ambos os conjuntos de amostras, no entanto uma investigação mais detalhada é necessária

para esclarecer a origem deste futuramente.

As multicamadas apresentaram um comportamento do torque tipo sen θ, devido a pre-

dominância de uma anisotropia unidirecional, enquanto as bicamadas apresentaram um com-

portamento do tipo sen θ para campos menores que HEB e tipo sen 2θ para campos maiores que

HS . A magnitude do torque máximo nas bicamadas aumentou com o campo magnético, mesmo

acima de HEB, sugerindo que outro termo está contribuindo para o aumento da magnitude do
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torque.

Foi visto nas multicamadas que quanto maior a energia associada ao torque médio mai-

ores são as perdas de energia por HR. Nas bicamadas, as perdas de energia por HR aumentam

mesmo acima de HS , este comportamento deve estar associado à configuração de spins inter-

faciais, sugerindo que existe outra contribuição para a energia do sistema. A amostra 1637C

(700 Å) é uma exceção, apresentou a menor energia associada ao torque médio, enquanto as

perdas de energia por HR foram maiores. Concluímos que essa redução na energia pode estar

associada ao aumento de grãos AFM instáveis na interface FM/AFM e que estes acarretaram

em um aumento no HC , dando origem a HR, mesmo para campos magnéticos acima de HS .

Em resumo, este trabalho me possibilitou entender as técnicas de AMR e magnetometria

de torque, as quais serão importantes em novas aplicações com filmes finos que apresentem

o fenômeno de EB, bem como, entender o comportamento da magnetização e da histerese

rotacional sob diferentes aspectos. Outros estudos podem ser realizados através de medidas de

ressonância ferromagnética (FMR) em conjunto com a magnetometria de torque no intuito de

analisar a existência e origem dos desalinhamentos observados nesse trabalho.

8.1 Sugestão de Trabalho Futuro

Com o objetivo de seguir os estudos sobre perdas de energia por histerese rotacional

em sistemas com Exchange Bias, pretende-se produzir amostras variando tanto a espessura da

camada FM quanto da AFM via magnetron sputtering. Pretende-se considerar a influência

das impurezas na câmera de produção das mesmas. Essas impurezas alteram o tamanho de

grão AFM e consequentemente, alteram a microestrutura das amostras, alterando com isto a

histerese rotacional. Conhecer o papel de cada um desses parâmetros é fundamental para ser

uma maior clareza de como estes influenciam nas perdas por histerese rotacional.

Essa perda de energia por histerese rotacional acaba gerando complicações de ordem

tecnológica e científica, pelo fato que resulta em um gasto energético adicional quanto reverte-

mos a magnetização de um material FM, em uma medida no sentido horário e anti-horário, a

qual não é explicada satisfatoriamente por nenhum modelo físico atualmente, o que se tem são

apenas aproximações e possíveis hipóteses sobre a mesma.

A HR apresenta efeitos diretos e indiretos em medidas de Torque, AMR e FMR, de modo

que os modelos atuais atribuem estes efeitos aos grãos instáveis do material AFM, os quais

contribuem para um aumento do campo coercivo. Sendo que do ponto de vista tecnológico,
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a aplicação de sistemas com baixo campo coercivo se torna interessante, uma vez que pode-

se facilmente magnetizar e desmagnetizar a amostra, no entanto a presença de tal histerese

rotacional acaba afetando esse processo quando trabalhado em microescala, já que esta afeta a

direção da magnetização da camada FM por processos irreversíveis.

Investigar este fenômeno é fundamental para se termos uma maior clareza sobre o com-

portamento das constantes de anisotropia associadas ao sistema FM/AFM que apresentam EB.

Em geral o comportamento destas é de difícil generalização, visto que apresentam compor-

tamentos distintos para diferentes sistemas com EB, sob a presença de um campo magnético

externo, como visto nesse trabalho.
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