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Resumo

Nesta dissertacdo o perfil magnético em profundidade da multicamada
Fe(50nm)/Ta(2nm), depositada por magnetron sputtering sobre um substrato de
MgO(001) monocristalino, foi desvendado pela refletividade magnética ressonante de
raios X moles, que combina a refletividade ressonante de raios-X e o dicroismo circular
magnético. Medidas de refletividade magnética ressonante de raios X moles em
funcéo do angulo (fixando a energia proxima aquelas da borda de absorcdo Lo e L3) e
da energia (fixando o angulo em aproximadamente 10 °) foram realizadas na Camara
de Refletividade e Dicroismo acoplada a linha SGM do Laboratério nacional de Luz
Sincrotron. Os resultados indicaram que as espessuras das camadas e suas
densidades, estdo proximas da nominal. Um decréscimo de aproximadamente 70%
foi observado no momento magnético do Fe numa faixa de 8 A préximo a interface
Fe/Ta, provavelmente devido a uma difusdo do Ta no Fe. Foi encontrado um aumento
do momento magnético médio do Fe de 30% em 6nm proximo a regido da interface
Fe/MgO, possivelmente devido a uma hibridizac&o entre as bandas 3d do Fe e 2p do
0.

Palavras Chave: Refletividade de Raios X, XMCD, SXRMR.



Abstract

In this dissertation, we build a depth magnetic profiing of the multilayer
Fe(50nm)/Ta(2nm), deposited by magnetron sputtering onto the MgO(001)
monocrystal substrate, by means of soft X-ray resonant magnetic reflectivity, which
combines x-ray resonant reflectometry and x-ray magnetic circular dichroism. Soft X-
ray resonant magnetic reflectivity measurements were performed as a function of
angle (setting the energy within the L2 absorption edge spectrum of Fe) and energy
(setting the angle at approximately 10 °) at the SGM line of the Laboratério nacional
de Luz Sincrotron. Results indicate that the thicknesses and densities of the layers are
close to nominal values. A 70% approximate decrease was observed in the Fe
magnetic moment at an 8 A range near the Fe/Ta interface, likely due to atomic
diffusion of the Ta into the Fe layer. In addition, a 30% increase in the average
magnetic moment was observed in a 6 nm range close to the Fe/MgO interface,

possibly due to hybridization between Fe 3d and O 2p orbital bands.

Key Words: X-Ray Reflectivity, XMCD, SXRMR.
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1. Introducao

Juncgdes tunel magnéticas Fe/MgO/Fe sdo vastamente utilizadas em cabecas
leitoras de discos rigidos de alta densidade e memodrias de acesso randémico
magnéticas devido a seu alto valor de magnetorresisténcia tunel [1]. Evidéncias
experimentais indiretas apontaram para um aumento no valor do momento magnético
do Fe préximo as interfaces Fe/MgO [2 - 4], e posteriormente, trabalhos tedricos e
experimentais propuseram que a hibridizagdo entre as bandas 3d do Fe e 2p do O
presente no MgO é a responsavel por este aumento no valor do momento magnético
do Fe préximo as interfaces [5, 6, 7]. Recentemente, a determinacéo direta dos valores
dos momentos magnéticos aumentados do Fe préximos as interfaces do sistema
MgO(001)/Fe(12 nm)/MgO, preparados por e - beam (feixe de elétrons), foi obtida
através da utilizacdo da técnica de refletividade magnética ressonante de raios-X
moles (SXRMR) [8].

Apesar de sistemas deste tipo serem simples do ponto de vista estrutural, a
complexidade do magnetismo que surge em suas interfaces sé pode ser desvendada
por técnicas experimentais avancadas tais como a SXRMR [9]. A SXRMR é uma
técnica elemento seletiva que combina, simultaneamente, as técnicas de refletividade
ressonante de raios X (XRR) e dicroismo circular magnético de raios X (XMCD). Para
realiza-la, é feita a varredura angular do angulo de incidéncia de um feixe
circularmente polarizado com energia proxima a da borda de absorcéo do elemento a
ser investigado e mede-se a intensidade da onda especular refletida. Perfis estruturais
sdo obtidos através do espalhamento e transferéncia de momento, enquanto a
combinacdo destes com medidas XMCD revelam a configuracdo magnética
tridimensional de heteroestruturas complexas e multicamadas [10], desvendando
inclusive o magnetismo da interface resolucao espacial sub-nanométrica (na faixa de
4 A para o Fe) [11 - 16]. Tais fatores tornam a técnica de SXRMR extremamente
importante para o estudo e aplicacdo de heteroestruturas sensiveis a fenbmenos de
interface como o Exchange Bias, caracterizado por um deslocamento da curva de
histerese ao longo do eixo do campo magnético [17], assim como a influéncia de pares
de Cooper no magnetismo de interface entre supercondutores e materiais

ferromagnéticos, onde elétrons podem se mover através da interface ou serem



refletidos, dependendo de fatores como estrutura de banda, transferéncia de carga,

entre outros [18 - 21].

Neste trabalho, utiliza-se a técnica SXRMR para determinar o perfil magnético
em profundidade de filmes finos de Fe/Ta depositados por Magnetron Sputtering sobre
um substrato de MgO(001). Espera-se que amostras produzidas por sputtering
possuam um maior grau de difusdo atdbmica na interface, o que pode alterar o
mecanismo de hibridizacao na interface MgO/Fe. Além disso, a possivel hibridizacdo

na interface Fe/Ta pode apresentar também um mecanismo diferente.



2. Revisao Teodrica

2.1 Espalhamento de Raios X

No espalhamento elastico (espalhamento Thomson) o feixe eletromagnético de
raios X incidente interage em um material com a matéria através de particulas
carregadas, principalmente os elétrons. O campo elétrico oscilante do feixe incidente
com frequéncia o faz os elétrons oscilarem com a mesma frequéncia, que ligados aos
nucleos atbmicos estacionarios com cargas positivas, podem ser comparados a
dipolos oscilantes. Pelo fato destas cargas terem sido aceleradas pela radiacéao

incidente, é emitido, como resultado, um feixe espalhado.

Por uma questdo didatica e construtiva, € considerado, inicialmente, o
espalhamento por um elétron livre excitado por uma onda plana a uma distancia |r|,

ilustrado na figura 1.

X

Figura 1 - Elétron excitado por uma onda plana a uma distancia |r| da fonte de excitagao.

Sabe-se que o campo elétrico (E) e o campo magnético (B) podem ser definidos

em funcado do potencial escalar @ e Do potencial vetor A atraveés das relacdes [22]:
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E=-Vo-— (2.1)
B=VxA (2.2)
|E| = c|B| (2.3)

onde c é a velocidade da luz no vacuo. Como ndo ha ions, a onda espalhada pode
ser determinada somente pelo vetor potencial

1

ATTEGCAT

A(r,t) =

p(t) (2.4)

onde €o € a constante dielétrica do vacuo e p € o momento de dipolo associado a
carga do elétron oscilante. O campo magnético B gerado por este dipolo € [23, 24]:

1 .. A
B(r,t) =VxA= (MEOCZ)C—Tp X7 (2.9)
1

41€(C2

Besy(r,t) = ( )Cirp - sen(a) (2.10)

onde a € o angulo entre a direcdo de espalhamento # e a direcdo de aceleracéo do

elétron oscilante.

Considerando uma onda plana Ein = Ece (-0 de polarizacéo linear na dire¢éo z:

—eE: 2 .
b= ei=e o ¢ ppmiw(t-r/o) (2.11)

m

e que «/c = k = 2m1/A, separando a parte temporal, tem-se:
Ein (t) = Eo e (2.12)

e como |E| = ¢|B|, os campos magnético e elétrico da onda espalhada por um elétron

livre podem ser escritos para polarizagéo incidente z (a = /2 - ¥):

ikr

Besp () = = (555) (57) B (®cos(®) (2.13)

ikr

Eesp (1) = = (=5—) (57) En(D)cos(¥) (2.14)

4mEQMC r

o sinal invertido indica uma mudanca de fase na onda espalhada (defasagem =/2 para
o elétron). O termo (e%4meomc?) é conhecido como comprimento de espalhamento de

Thompson (ro= 2,82 x 10 A). Se a onda incidente fosse ndo polarizada, teriamos o

termo 1/2 (14 cos?(¥)) ao invés de apenas cos(¥).



O espalhamento pode também conter uma componente ressonante, se a
radiacdo incidente coincidir com as bordas de absorcdo do atomo. Neste caso,
corregcOes de dispersdo devem ser aplicadas ao fator de espalhamento atdémico f.
Consideraremos para este desenvolvimento a interacdo deste Unico elétron com o
nucleo pode ser descrita por um oscilador harménico forcado pelo campo oscilante,
gue a onda incidente possui frequéncia @ e que a frequéncia natural do oscilador é

o, temos a seguinte equagcao de movimento [24]:

mz = —mwéz — eEje™™"t —myz (2.15)

onde y é o amortecimento devido a perda de energia. Esta equacao tem solucéo

2() = 2 () (2.16)

2_\w2_j
m \wg-w?-iyw

Assim, o campo elétrico espalhado em uma posicéo r do espaco dependente do tempo

t'=t-|r-ricé:

e2 e—ikr —w?2
Eesp rt)=- (4neomcz) ( T ) Ein wE-w2-iyw (2'17)
Eesp(r't) _ —w?2 e~ tkr
Eiqm To wi-w2-iyw ( r ) (2.18)

O fator de espalhamento atdémico de carga fc € definido como:

-1

_ 1Eesp e~ lkr
fo= -3 (5) (2.19)
Assim, temos:
— -w? _ Wg—iyw
fw)= = 1+ —Wz_ngyW] (2.20)

como y<<wo, é possivel aproximar

fw) = [1+ 28] (2.21)

2 .
—-wg+iyw

pode-se entdo, separar f(w) em partes real e imaginaria:

£'(w) = Ref = —wow—wa) (2.22)

(w2-wg)’~(yw)?

(W) = Imf = — —280) (2.23)

(w2-wg)’~(yw)?




Temos entédo que f(w) e f’(w) séo as corre¢cdes de dispersao para o espalhamento de
um atomo monoeletrénico [24]. Para atomos multieletrénicos, as corre¢des sdo dadas

pelos somatérios:

2 2 2
Woj (W ‘WOJ)

ffw)=%;f — - (2.24)
(w2-w;) =(rw)
Frw) = -3, f —a) (2.25)
(w2-wg;) -(rjw)
onde fj é a forca de oscilador para cada elétron, de modo que
Yifi=2 (2.26)

O fator de espalhamento ressonante total de carga de um atomo sera dado pelo
fator de forma atémico fo(q), que independe da energia, e de f'(w) e f'(w):

(g w) = fo(@) + f'(w) + if"(w) (2.27)
onde g é o vetor de onda do feixe espalhado pelo atomo. Para q =0, fo(q) = Z.

f(g,w) estad associado a constante dielétrica e(w) através do indice de refracdo do

material:

M) — n2(w) =1— 26 +i28 (2.28)

€o

onde §, denominado decremento do indice de refracao, e 8, relacionado ao coeficiente

de absorcao linear u, podem ser escritos:
A2 :
§ =10 (X /2) N(folg = 0) + f'(w)) (2.29)

B =" 4w =10 ¥/ NF" W) (2.30)

onde N é a densidade de atomos ou moléculas do meio.

2.2 Absorcao de Raios X

Além da reflex@o e transmisséo, outro fendbmeno que ocorre na interagdo dos

raios X com a matéria € a absorcdo. A intensidade | de um feixe de raios X incidente



sofre um decréscimo proporcional a distancia x penetrada em qualquer substancia

homogénea.

Esta relacdo empirica €, na forma diferencial

%=y dx (2.31)

onde u é a constante de proporcionalidade denominada coeficiente de absor¢éo
linear, e € dependente da substancia, sua densidade e do comprimento de onda do
feixe incidente. A forma integral desta equacéo é

I =le (2.32)

Sendo yu proporcional a densidade p do material, temos que p/p € uma propriedade
constante do material que independe de seu estado fisico, denominada coeficiente de
absorcdo de massa. Com isso podemos escrever a equacdo de absor¢cao em sua

forma mais Util

1 = 1,e("“/o)ex (2.33)

Ocasionalmente é necessario conhecer o coeficiente de absorcédo de massa de um
material que contenha mais de um elemento, seja por mistura mecanica, solucdo ou
composto quimico em qualquer estado fisico. Nestes casos o coeficiente é obtido pela
simples média ponderada, com os pesos C1, C», Cs, etc., definidos pela fracio de peso
dos elementos 1, 2, 3, etc., com seus respectivos u/p

b=, (%)1 +C, (5)2 o (2.34)

a forma como este coeficiente varia com o comprimento de onda € uma indicacéo da
interacdo entre raios X e atomos, sendo notavel que quando menor o comprimento de
onda A (indicando maior frequéncia e energia), maior sera a transparéncia do material
aos raios X [25]. Para energias proximas a borda de absorcdo do atomo, ocorre a
absorcao ressonante do elemento. Cada elemento possui a borda de absor¢cdo em
uma energia caracteristica. A figura 2 apresenta as bordas de absorcédo para os

elementos Fe, Co, Ni e Cu.
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Figura 2 - Espectro da energia de absorgdo das camadas L, e Lz para o Fe, Co, Ni e Cu. [26]

Cada elemento apresenta um limite de absorcao para diferentes energias, de forma
gue medidas envolvendo o espalhamento ressonante de raios X permite uma notavel

seletividade quimica.

Na energia da borda de absorcdo de um elemento ocorre o chamado espalhamento
ressonante de carga (ou anémalo), e o fator de espalhamento ressonante depende
principalmente de q e da energia do foton-X (E = hw), entretanto, a dependéncia em
g de f’ e f” pode ser desconsiderada para o caso de elementos leves e na faixa de
raios X moles, neste caso, de forma geral, f'=f'(w) e f’ = f{w). Na pratica, proximo as
bordas de absorcéo, f” € tirado diretamente de medidas de absor¢cdo convertidas para
unidades eletronicas (ro), € o termo de dispersao f’ é derivado de f” pelas relagdes de
Kramers-Kronig (figura 3).
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Figura 3 — Medida de disperséo f' e absorgao f’ na faixa dos limites de absorcao L, 3 do Fe, realizada pelo Prof.
Dr. Valberto Pedruzzi Nascimento.



2.3 Magnetismo na Matéria

Para melhor descrever o efeito da radiacdo e feixes eletromagnéticos em
materiais magnéticos, € ideal compreender como o préprio magnetismo na matéria.
Para que haja ordem magnética em um material, faz-se necessario a presenca de
momentos magnéticos m e interacao coletiva entre estes momentos. Talvez uma das
interacdes mais significativas seja a interacao direta entre spins de elétrons vizinhos,
chamada interagdo de troca e definida pela hamiltoniana de Heisenberg [27]

Hy =—%;]ijSi*S; (2.35)

onde S; e Sj sdo spins vizinhos e Jij é a integral de troca, que tende a alinhar os
momentos magnéticos paralelamente para J > 0 e antiparalelamente para J < 0. Esta
interac&o a curta distancia é responsavel pela ordem dos momentos magnéticos em
grande escala. A hamiltoniana de Heisenberg, porém, é baseada na suposi¢ao de que
momentos magnéticos sao localizados, uma vez que define um nimero de momentos
magnéticos de spin em cada atomo. Quando se quer considerar o carater itinerante
dos elétrons recorre-se a teoria de bandas, tratando os elétrons como n&o confinados
a um dado atomo, mas sim movendo-se como um gas de elétrons através de toda a
matriz de ions. Os elétrons itinerantes ocupam estados com uma distribuicdo de
energia continua, pois a medida que atomos se aproximam, os estados atémicos,
originalmente estreitos, se alargam, e em uma separacao atdmica de equilibrio passa
a existir uma sobreposicao das faixas de energia dos elétrons 3d e 4s (figura 4), dando

origem a bandas de energia.

3d

00—

0.2
4p

04—
4s

3d

Energia (Rydberg)

06—

08—

| N | | | |
0 1 2 o 3 4 5 6 7
Separacao internuclear (unidades atébmicas)

Figura 4 - Representacéo dos estados de energia do Fe metalico, mostrando a sobreposicdo dos estados de
energia dos elétrons 3d e 4s [27].
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Os elétrons das bandas ndo séo localizados e sdo compartilhados por todos os
atomos do material. A base do modelo de elétrons itinerantes considera um gas de
elétrons que nao interagem com o ndcleo dos atomos, nem entre si, sendo que a
densidade de estados deste gas, contido em um volume V, é dada por [27]

3

N(E) = 4n V(Zm"’) Ez (2.36)

onde m. € a massa do elétron e £ € a energia. Cada estado € ocupado por dois
elétrons, um com spin up (Mms = +1/2) e outro com spin down (ms = -1/2), e em
temperatura T = 0 K, todos os estados até a energia de Fermi (Er) sdo ocupados por

dois elétrons cada, e o niumero de elétrons no volume Vé entdo dado por:

3
> 3
N = [/ N(EYE =22 (252)° B2 (2.37)

Podemos entdo escrever a densidade de estados em funcdo do numero total de

elétrons N:
1
NE) =2 <i3> E: (2.38)
2\ gz

gue descreve a densidade de estados eletronicos para um sistema tridimensional.
Também temos que a densidade de probabilidade que um elétron ocupe um estado

de energia E a uma temperatura T é dado pela funcéo de Fermi-Dirac [27]

f(E) = xp [T ”(T)]+1 (2.39)

onde u(T) € o potencial quimico, que a uma temperatura T = OK, se iguala a energia
de Fermi. Nos interessa descrever o ferromagnetismo dos metais de transicéo, e para
isso, utiliza-se o modelo de Stoner e acrescenta-se um campo magnético molecular a
magnetizacdo dos elétrons itinerantes. Considerando o nimero total de elétrons n =
ny + n;, a interacdo de uma banda desdobrada com um campo magnético molecular
B € dada por [27]:

1 1
j{m = _EAmﬂBz(nT - nl)z = Elm.uBZ(nZ - 4nTnl) (2'40)

onde 1,,, chamado constante de Weiss, € o campo médio da interacao de troca entre
dois elétrons. Repara-se que H,, tem um termo constante nZ% e outro termo nin,.

Considerando apenas este ultimo termo, temos
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}[m = ZUTlTTli (241)

onde U = A,ug? é o chamado parametro de Stoner (ou parametro de Stoner-
Hubbard). Para uma banda desmagnetizada, temos que ny = n; =n/2, e a medida

gue ocorre a magnetizacdo, temos uma variagcdo na energia Em na forma

2 2 _ 2
AEy = 2Unm; — 20 = —u % (") (2.42)

n

Ao magnetizar-se 0 gas de elétrons, as bandas spin up e spin down sofrem um
deslocamento de 28E entre si, como visto na figura 5:

E

SE

I

) Nivel de Fermi

N(E)

Figura 5 - Deslocamento nas densidades de estados das bandas ap6s a magnetizacéo do gas de elétrons [26].

A variacdo da energia cinética sera dada pela area de cada regido multiplicada pelo

deslocamento vertical:
AE; =~ (ny —n)SE (2.43)

Assim podemos determinar a variacao total da energia resultante da magnetizacéo do

gas de elétrons

\2
AEy = By + A, = —U™ (") + 1 (ny — n))SE (2.44)
2 n 2
Como
n(Ep)oE = (ny — ny) (2.45)
Temos que
AE, = T 11 gn(Ep)] (2.46)
T ™ 2un(Ep) F .

Considerando que a fracdo é sempre positiva, temos que para [1 — Un(Er)] > 0, AE;

sera minimo para uma magnetizagdo nula (M = 0), e para [1 — Un(Ep)] < 0, AE; sera
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minimo para uma magnetizacdo ndo nula (M # 0), ou seja, a condigdo para o

surgimento de uma ordem magnética espontanea ((n; — n;) # 0) sera:
[1—Un(Es)] <0 (2.47)

Esta relacdo é o chamado critério de Stoner para o ferromagnetismo, e dele pode-se
determinar que o ferromagnetismo é favorecido para relagbes elétron-elétron fortes
(ou seja, com U grande) e altas densidades de estado no nivel de Fermi. Diferentes
graus de ocupacdo das sub-bandas sao observados em metais de transicédo
ferromagnéticos (figura 6), onde os ferro-magnetos fortes apresentam apenas uma
sub-banda incompleta, enquanto ferro-magnetos fracos apresenta as duas sub-

bandas incompletas.

(a) E (b) E

NENr 0 NE)Y NEI 0 NE)

Figura 6 - Diferencas de ocupacéo das sub-bandas para metais (a) ferro-magneto fracos e (b) ferro-magneto
fortes [27].

Em uma visdo macroscopica, na auséncia de campo magnético externo H, o
magnetismo é resultado da minimizacdo da energia anisotropica magnética efetiva Kest

(incluindo a energia magnetostatica Ems).
E, = —% [M-H,,dv (2.48)

Onde Hms € 0 campo interno magnetostatico. Quando um campo H é aplicado, o
magnetismo é governado pela energia Zeeman (E:) que tende a alinhar os momentos
de dipolo magnético m do sistema na direcdo desse campo e por Ker, Na qual a Ems €

substituida pela energia anisotropica de forma Eg.
E;=—uo [M-HdVv (2.49)

A Kett define uma direcéo preferencial facil ou dificil onde a energia necesséria para
magnetizar o material ser& menor ou maior, respectivamente. Ela também explica a

as diferencas nas curvas de magnetizacao feitas para diferentes dire¢cdes do campo
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externo aplicado. Abaixo, apresenta-se as principais fontes de anisotropia que

compdem a Keff em materiais magneéticos.

A origem da anisotropia magnetocristalina Ex vem do fato de que a distribuigcéo de
carga dos ions magnéticos esta diretamente ligada a rede cristalina do material. A
energia de anisotropia Exk pode ser escrita, através da seguinte relagdo para um

material cubico:
Ex = Ky + K (a?a? + azas + a2a?) + Kya?aZas + - (2.50)

onde Ko, Ki, K2 séo constantes de anisotropia cubica e variam com a temperatura e
com o material, a1 = sen ¢ cos 6, az = sen ¢ sen 6, e az = cos 6, onde B e ¢ sdo 0s

angulos entre o eixo facil e a dire¢gdo do campo aplicado [28].

1800
16004
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Figura 7 - Representacéo dos eixos facil, médio e dificil na configuragdo cubica do Fe [27].
A anisotropia de forma Eq4 € causada pela ndo compensacao de polos magnéticos na
superficie do material, causando uma diferenca entre os campos magnéticos interno

e externo, o que gera um campo de desmagnetizacdo
E, = —%fM-Hddv (2.51)
Hd = _NdMS (252)

onde N4 € o coeficiente de desmagnetizagéo na dire¢cdo do vetor de magnetizacdo de
saturacdo (Ms). O campo Hqg é antiparalelo & Ms e Nqd varia com a forma do material,

sendo que em filmes, é equivalente a 41 fora do plano e zero no plano.
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A anisotropia magnetoelastica, causada por tensdo mecénica, ocorre devido a falhas
no encaixe entre os parametros de rede do filme e do substrato gerando uma

deformacéo 7, e por consequéncia, uma tensao interna

onde E é o modulo de Young. Ao se depositar um material A sobre um substrato B, a

tensdo devido ao descasamento dos parametros de rede aa e bs é dada por [29]

n = 8abe) (2.54)

ap

Portanto o descasamento entre as redes pode levar a duas situacdes na energia
minima: abaixo do regime coerente, definido por um valor limite 7 uma camada sofre
contracdo e a outra sofre distensdo para acomodar os diferentes parametros,

enquanto para n > 7 a energia € minima mesmo com a presenca do descasamento.

Outros fatores como deformacdo plastica, tratamento térmico e irradiagdo com
particulas de alta energia, contribuem para a inducéo destas anisotropias magnéticas.
Existem também a anisotropia unidirecional (exchange bias) que surge em filmes
contendo bicamadas formadas por materiais de ordens magnéticas diferentes
(ferromagnética/antiferromagnética, ferromagnética/ferrimagnética, ferromagnética/

vidro de spin, etc).

O tipo de magnetismo de um material pode ser revelado através de medidas
magnéticas, tais como: ciclos de histerese e medidas de susceptibilidade. Ao aplicar-
se um campo magnético externo H em qualquer material, havera uma resposta de
magnetizacdo M de acordo com a susceptibilidade magnética y do material. Diferentes
materiais podem ser classificados pela magnetizacdo induzida por um campo

magnético externo aplicado, relacionados por
M = yH (2.55)

se y < 0, o material é classificado como diamagnético, ou seja, a qualquer
temperatura, domina um efeito de blindagem devido ao movimento dos elétrons
atbmicos. Se y > 0, temos que o material € paramagnético, ou seja, a magnetizacao
M se alinha com o campo externo aplicado, porem a suscetibilidade magnética varia
linearmente com o inverso da temperatura, esta dependéncia é encontrada em
qualquer temperatura nesses materiais e ocorre devido ao aumento da razédo da

energia térmica sobre energia dos momentos magnéticos atdmicos em presencga do
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campo magnético externo [27]. Se existe magnetizacdo n&o-nula na auséncia de
campo magnético externo, temos um material ferromagnético, neste caso, como M
depende de valores de campo aplicados anteriormente, ndo ha uma relagcéo simples
entre H e M. Uma curva de histerese (figura 8) € obtida ao medir-se a magnetizacao

em fungdo do campo.

Figura 8 - Modelo para uma curva de histerese de um material magnético em fungdo de um campo H aplicado.

A magnetizagdo de saturacdo Ms € o valor maximo obtido para aplicacdo de altos
campos, a magnetizacao de remanéncia Mg € a magnetizagdo medida em H =0 apoés
a aplicacdo de um campo externo, e o0 campo coercivo Hc é o campo aplicado para o
gual a magnetizacdo é nula. Materiais magnéticos podem ainda ser classificados em
moles ou duros. Os magnetos duros, sd0 0S materiais que possuem curvas de
histerese grossas, ou seja, sao dificeis de desmagnetizar, resultando em altos campos
coercitivos, enquanto os magneto moles possuem curva de histerese fina, ou seja,
sdo faceis de magnetizar ou desmagnetizar. Materiais ferromagnéticos moles em
particular, possuem momento magnético total nulo, este fato é explicado pela
existéncia dos chamados dominios magnéticos, criados para reduzir a energia
magnetostatica do sistema, ou seja, estando 0 material abaixo de uma temperatura
critica Tc (chamada temperatura de Curie), existe uma ordem ferromagnética, mas os
momentos magnéticos estdo separados em pequenas regides nas quais 0s momentos
apontam para a mesma direcdo, estas chamadas dominios. A regido de transicdo
entre dominios magnéticos com momentos que apontam em direcdes diferentes é
denominada parede de dominio, e enquanto a energia de troca J do sistema procura

aumentar a largura da parede, a energia anisotrépica magnetocristalina Ex do material



16

procura diminuir esta dimenséo [28]. Esta relacdo entre J e Ex define a espessura ¢

da parede de dominio através da relagéo

5 \/EZK (2.56)

Neste trabalho, o material estudado é o Fe que é um metal de transicdo
ferromagnético condutor de configuracédo eletronica [Ar]4s?3d®, possuindo um nimero
de ocupacéo eletrbnica da banda 3d ne = 6,57 e momento total, considerando as
contribuicbes s, ped m=2,179 pus/atomo [30, 31], com T, = 1043 K, densidade 7,874
g/cm?, estrutura cristalina cubica de face centrada (FCC) ou cubica de corpo centrado
(BCC), e magnetizacdo de saturagdo Ms= 4,69 x 10 emu.

2.4 Dicroismo Circular Magnético e Fator de Espalhamento

Ressonante Magnético

O magnetismo nos metais 3d € determinado principalmente pelos elétrons de
valéncia da banda d [32], quando a soma de todos os estados dentro da primeira zona
de Brillouin resulta em uma densidade de estados (DOS) dependentes da energia
onde todos os estados de energia abaixo do nivel de Fermi sdo preenchidos (figura
9). Aqui, o modelo de Stoner para o ferromagnetismo € utilizado para a compreensao
da origem do momento magnético de spin (ms), em que ha um desnivelamento entre
0s centros de gravidade das sub-bandas do spin-up (ms= +1/2) e spin-down (ms=-1/2)
devido a interacdo de troca. A magnitude do ms, em pg (magnetons de Bohr) é
simplesmente a diferenca entre o nimero de elétrons com spin-up e spin-down. Neste
modelo, também pode-se definir os momentos magnéticos através do numero de
estados vazios (np). Neste caso, o0 médulo de ms € dado por ms= (N1 - N]) us com
sua direcdo definida pelos spins up. O my, por sua vez, surge da diferenca do nimero
de buracos com numeros quanticos m=+1,+2 e m=-1,-2, proporcional a interagédo
spin-orbita. Devido ao acoplamento spin-orbita da camada 2p, temos que a excitacéo
de elétrons 2p1» ou 2pzr pelos feixes polarizados circularmente criardo elétrons de
spins circularmente polarizados que ocupardo ou hdo um estado vazio da banda 3d
[33, 34]
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Ocupacéo do orbital 3d

Figura 9 - (a) ocupacao do orbital d considerando um nimero de estados vazios nn, (b) considerando somente a
contribuicdo do ms, e (c) considerando somente a co{r;tzrli]t.)uigéo do m| em metais de transigao ferromagnéticos
Supondo que o subnivel 3d tem apenas momento de spin e que 0s spins nao podem
inverter seus sentidos durante a transi¢ao, temos que quando um féton circularmente
polarizado a direita incide sobre a amostra, seu momento angular h é transferido,
excitando um fotoelétron proveniente do orbital p, que carrega consigo o0 momento
angular transferido como um momento de spin. Um fotoelétron com origem no

subnivel P, (borda LS) tem seu momento angular transferido em parte para o spin
através do acoplamento spin-orbita. Um fotoelétron, com origem no subnivel P,
(borda L2) gue possui acoplamento spin-6rbita oposto, por sua vez, possuira um spin
com polarizac&o oposta ao originado do subnivel P, (figura 10) [33]. A separacao da

banda d age como um detector preciso de elétrons polarizados, este é o principio do

dicroismo magnético circular [34].

momento de spin  momento orbital

Figura 10 - Dicroismo circular magnético de raios X para o modelo de um elétron contendo somente ms
(esquerda) e somente m; (direita) [34].
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Devido ao efeito dicroico, a contribuicdo magnética para o espalhamento total

ressonante é:
fires = m' +im"” (2.57)

onde m” pode ser deduzido experimentalmente através da medida de absor¢éo por
diferentes helicidades de polariza¢édo ou diferentes campos magnéticos (XMCD) e as
relagbes de Kramers-Kronig sdo novamente utilizadas para obter m’ a partir de m”
(figura 11).
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Figura 11 - Medida dos coeficientes magnéticos de dispersdo m’ e absor¢éo m” na faixa dos limites de absor¢ao
L, 3do Fe, obtidos através de XMCD realizada pelo Prof. Dr. Valberto Pedruzzi Nascimento.

2.5 Técnica de Refletividade de Raios X

A difracdo de Raios X € um fenébmeno fisico bem conhecido e utilizado para
medidas estruturais e magnéticas de materiais, e sua ocorréncia pode ser explicada
pela combinacédo da difracdo e espalhamento de ondas eletromagnéticas na matéria,
nas quais um feixe incidente pode ser entendido como um grande numero de raios
gue sdo espalhados em todas as dire¢cdes ao interagir com a matéria, algumas das
guais tendo raios completamente em fase, resultando no feixe difratado [35]. Varios
estudos se basearam na caracterizacdo dos raios X atraves desse fendbmeno, como o

método proposto por Sir William Bragg e seu filho Lawrence Bragg para determinar o
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comprimento de onda dos raios X através da difragcdo de um feixe monocromético

incidente em planos cristalinos paralelos (figura 12).

Figura 12 - Feixe monocromatico com angulo de incidéncia 6 em planos cristalinos paralelos [35].
Considerando os raios ABC e DEF de comprimento de onda A, incidentes nos
planos X e Y respectivamente, com angulo de incidéncia 6, como visto na figura 1, a
diferenca de caminho entre os raios ABC e DEF é igual a GE + EH. Dos triangulos
BGE e BHE, temos
EH = GE = d - senf (2.58)
onde d = distancia interplanar, portanto

GE + EH = 2d - senf (2.59)

Sabe-se que para intensidade maxima, a diferenca de caminho tera valor igual a nA,

resultando em
nd = 2d - senf (2.60)

Esta relacdo é denominada Lei de Bragg [36], ela prevé a posicdo angular das linhas
de difracao relativas a cada plano cristalino, quando raios-X incidem sobre a amostra.

Como sen 6 ndo excede a unidade, da lei de Bragg segue que:

" = sing < 1 (2.61)
2d

Assim, 2d deve ser menor que nA. Na difragédo de raios X, onde o valor minimo de n

1, temos a condicdo de difragdo para qualquer angulo observavel 26:

A< 2d (2.62)
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Para o caso da difracdo de raios-X com incidéncia rasante ou apenas Refletividade
de Raios-X de um filme depositado sobre um substrato, deve ser considerado também
efeitos de refracdo que ocorrem entre os diferentes meios, de modo que o angulo
formado com o substrato serd um angulo 6’, este angulo corrigido pode ser obtido

através da Lei de Snell
n-cos@’ = cosO (2.63)

onde n é o indice de refracdo do meio, definido na equacao 2.25. Se 6 estiver abaixo
de um angulo critico B¢ (cos 6c = n), ocorre a reflexdo total externa [37]. Através
destas defini¢cdes, podemos reescrever a lei de Bragg para difracdes de raios X em

materiais considerando a refracdo dentro da camada
kA = 2t -send (2.64)

onde k é a ordem de reflexdo e t é a espessura do material. Considerando o indice de

refracdo n do material, temos:

sen?6 = (*—")2 — (26 + 2if) (2.65)

2t
chamada Lei de Bragg Modificada [38]. A refletividade e a transmissdo de uma onda

incidente ndo sao fendbmenos mutuamente exclusivos, uma Unica onda E; incidente no

material é parcialmente refratada e refletida pela superficie (figura 13),

Figura 13 - Refragédo e reflexdo de uma onda incidente em um material com indice de refragéo n crescido sobre
um substrato.

enquanto as relagbes entre as ondas transmitidas e refletidas séo dadas pelas

equacOes de Fresnel para amplitude de reflexao
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— 2.2
r(q,) =7 = (2.66)

e transmissao

E 24,
) =5 = e 267

onde o vetor g é definido por
q, = = (senf; + senfy) (2.68)

em que 6r € o angulo final da reflexdo ou transmissao, e qc € a transferéncia de vetor
de onda para o angulo critico 8¢ [39]. Para reflexdes especulares onde 6; = 6y = 6,

pode-se escrever:
4, = = (sen 0) (2.69)

Quando um material é depositado sobre um substrato de forma a se configurar um
filme de densidade uniforme, a refletividade normal de Fresnel fica modulada for
oscilacbes, devido as interferéncias causadas pelos raios refletidos nas interfaces
[40].

Estas oscilagdes, visiveis atraves de medidas de difracao de raios x, sdo denominadas
franjas de Kiessig, nas quais diferentes caracteristicas do material podem ser aferidas
de acordo com a distancia entre picos (espessura), angulo critico (densidade),
inclinacdo da curva (rugosidade interfacial) e amplitude das franjas (rugosidade

superficial), visualizados na figura 14.
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Figura 14 — Simulacéo das franjas de Kiessig do IrsoMnzo, medidas através da difracdo de raios X variando-se o
angulo de incidéncia 26 do feixe.

Considerando um filme anico uniforme depositado sobre um substrato, a
espessura total do filme pode ser calculada pela lei de Bragg modificada (Equacéo
2.65), onde para cada franja de Kiessig de indice k existe uma posi¢cao angular
associada que satisfaz a equacéo. Dessa forma, tracando-se um gréafico de sen?0 x k,

obtém-se a espessura através da relacao:
t= — (2.70)

onde a é o coeficiente angular do gréfico.

Para uma multicamada formada pelo empilhamento de filmes finos com densidades

diferentes, aplica-se a equacao recursiva de Fresnel [41]:

Ti+1+R; LA,
Rjy, = L5 —Le7tkd)) (2.81)
1+Tj+1Rj

onde R;j = EV/E;j é a razdo entre ondas eletromangeticas refletidas e transmitidas, d; é
a espessura da camada |, ki € o momento de transferencia normal a superficie da
amostra e:
kijp1—kj
_ 1"y
Taa = 200 (2.82)

j+1tk;

é a refletividade de Fresnel em uma unica interface. Deste modo podemos reescrever

a lei de Bragg modificada na forma:

Ak~ [sen?6 — 2(5; — i,f)’j)]l/2 (2.83)

21

onde nj=1 - 4 + if é o indice de refracdo da camada j. Incluindo-se a rugosidade
interfacial oj(média quadratica), no limite gikj << 1, a refletividade de fresnel que inclui

a rugosidade é escrita na forma [42]:
G _ —20%k; 1k
Ti1,) = Tjrrje ~ /Y (2.84)

Através desta relacdo, pode-se constatar que se a rugosidade de uma interface j é
muito grande, a intensidade difratada diminui rapidamente e por consequencia, as

franjas de Kiessig da interace desaparecem.
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2.5 Refletividade Magnética Ressonante

Em uma aproximacdo dipolar, o espalhamento magnético ressonante total

atdomico combina o espalhamento ressonante de carga f/°° e magnético f75% e €

descrito pela formula de Hannon e colaboradores [34, 43]
fres = fcreSér* & —ifresu- (8™ xé) (2.85)
fres = (@) + f (@) + if "(@)]e 6 i +Hm'u - (€7 x &) (2.86)

onde u € um vetor unitario com a mesma direcdo do momento magnético m e os
vetores € e €’ sdo os vetores de polarizacéo 1, 0, ou circular (figura 15) das ondas

incidente e refletida, respectivamente.

a) Circular b) T, c) Oin

Plano de
Espalhamento

Plano de

Espalhamento d 6; "]

M M

Figura 15 - Luz incidente com (a) polarizac¢&o circular, sensivel a momentos magnéticos saturados no plano de
disperséo, (b) polarizagéo 11, sensivel a magnetizacdo perpendicular ao plano de espelhamento, e (c) polarizagéo
o, sensivel a momentos magnéticos tanto perpendiculares quanto paralelos ao plano de espalhamento.

Nesta configuracdo, escrevendo os vetores de polarizacdo (€o, €o, én, ér) €
magnetizacdo u = m = (Mtran - Mion Mpot) na base (X, y, z), pode-se representar o

fator de difracdo ressonante magnética na forma matricial [44]

fO' al fO' TL”)
res =" ' 2.87
o= o (287)
Utilizando entdo a equacdo 2.85, teremos
res _ cres {1 0 . res 0 Mypn COSO + My, send
= (0 COS(29)> ~ l€fm (—mloncosé’ + My, send —MypgnSen(20) ) (2.88)

onde € = £1 representa o sinal do vetor unitario m. A partir desta equacao do fator de
espalhamento ressonante magnético, pode-se determinar a intensidade 7/ de reflexédo
em funcdo da polarizacdo do feixe incidente, pois esta serd igual a soma das

intensidades medidas para polarizagao 1 e o:
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I =1y + Ly o [£785)" + | f1e5)2 (2.89)

definindo um vetor de polarizac¢ado incidente e = §e, — ie,, onde § = £1 define a fase

positiva ou negativa da polarizacao, obtemos a expressao [44]:

I o [e2 + ezcos? 2O]If7%|? + e{ezmransen(40)[f'm’ — f'm"] + (2.90)

48esen(Mioncos®0 —mypsen®)(f'm’ + f'm'")}

Para obter-se a intensidade de reflexdo circular, basta escrever os modulos dos
vetores de polarizagao circular em fungédo dos vetores lineares tal que para um feixe
incidente de polarizacéo circular positivatemose, = e, =1 e § = —1, enquanto para
polarizagdo negativa, temos e, = e, = § = 1. Considerando que neste trabalho tanto
0S campos magnéticos aplicados quanto o feixe incidente estédo saturados na direcao
do plano de espalhamento, s6 havera contribuicdo da magnetizacéo longitudinal min,

assim teremos a expressao [44]:
[ o< [1+ cosz(Zé?)]|fZes|2 + €48c0s?0|M|cos30(f'm' + f''m'") (2.91)

Neste caso, tanto a inversao de direcdo dos campos magnéticos (e = £1) quanto a
inversao de helicidade da polarizagéo circular incidente (6= +1) resultardo na mesma
intensidade / A raz&o de assimetria Ra € utilizada para obter o sinal puramente

magnético e separar a contribuicdo de carga dos espectros

_HY-H™ _ I1t-I”
HY+H~™ I+~

4 (2.92)

onde H" e H sdo denominadas refletividades especulares, obtidas ao se aplicar o
campo magnético paralelo ao plano de ambos o plano da amostra e o plano de
difracdo, medido para dois sentidos opostos, e as intensidades /* e /- sdo obtidas ao
incidir a onda com polarizacao circular para helicidades opostas (figura 16). O efeito
espelho (mirror effect), que garante a confiabilidade da razdo de assimetria € também

apresentado na figura 16.
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Figura 16 - Simulacéo de curvas de refletividade do Si/Co (5 nm) (rugosidade 0 nm e feixe incidente com energia
777eV), obtidas com campos magnéticos de saturagéo de dire¢éo opostas (H* e H), e a respectiva razéo de
assimetria, para duas dire¢des da polarizagéo circular, C* e C. O efeito espelho (mirror effect) entre assimetrias
obtidas com polarizagdes opostas esté apresentado na figura inferior.

A razao Raindepende de constantes multiplicativas de normalizagéo, e € proporcional
ao momento magnético de certos elementos de amostras estudadas. Para um feixe
de polarizacgéo circular incidente em uma configuracéo de difracdo num plano vertical,
temos que [45]:

—4cos3(9)11/2(f’m’+f”m”)
[1+rc052(29)]|f£‘35|2

RA_

(2.93)

onde 6 é o angulo de Bragg, 7 € a razdo das intensidades de polarizacdo vertical e
horizontal (para polarizagéo circular = 1). O espalhamento magnético ressonante
tem a grande vantagem de permitir o estudo dos momentos magnéticos dos metais

de transicdo 3d se a energia estiver particularmente proxima das bordas L2 e L3, e
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neste caso, existe uma transi¢cao entre uma camada carregada 2p e uma camada livre

na banda 3d onde os spins do elétron ndo seréo preenchidos da mesma maneira.

A utilizacdo da refletividade magnética ressonante pode ser tratada como um
experimento de efeito Kerr magneto 6tico (MOKE), pois este envolve a mudanca de
polarizacao da luz refletida, efeito detectado pela difracao ressonante de raios X. Para
descrever este aspecto dinamico da refletividade, se utiliza de um formalismo matricial
dependente de duas matrizes principais: a matriz de condi¢ées de contorno do meio,
e a matriz de propagacdo. Uma das respostas de um material a um campo
eletromagnético incidente é o deslocamento dielétrico D proporcional a [46]:

. +1
—l
na base vetorial (x’, y’, Z) da onda incidente, e associado a polarizacao circular positiva

ou negativa. Com as condicfes de contorno originadas das equacdes de Maxwell, e

considerando a onda no meio m, temos a relacéo:
AmDm = Am+1Dm+1 (2.95)

onde D € um pseudo vetor que representa as diferentes dire¢des de incidéncia e
reflexdo de D* que nos permite calcular a mudanca de polarizacdo da onde entre os
meios m e m+1:

D1 = A‘r_nl-l-lAmDm (2.96)

ou seja, a cada interface entre camadas do material, a polarizacdo de onda muda.
Para considerar a rugosidade entre camadas, que afeta a refletividade

consideravelmente, multiplica-se todos os termos da matriz A% A, por:
ri = e_(kmikm+1)202/2 (297)

onde km € a norma do vetor de onda do meio m projetado fora do plano no eixo z.
Devemos ter em mente que devido a propagacao da onda no material, havera uma
modificacdo de sua fase ®, além de uma atenuacéo dependente do indice de refragédo

do meio, definido por:
nt=1+ %(fcres F (cosOmye, + senfmyg; ) fine®) (2.98)

Multiplica-se entéo, o vetor D, pela matriz de propagacao:



27

/ez%rﬁsen@iz 0 0 0 \
R | 0 ez%n_senHiz 0 0 !
@)= 0 - | (2.99)
6771 senfrz 0
\ 0 0 0 e%”n‘senefz/

Temos entdo que a polarizacdo final Drdo campo eletromagnético em funcéo das
diferentes matrizes de passagem e condi¢ces de contorno das interfaces podera ser
obtido por [47]:

Dy = A7 ([T A BrAnt)Ag Do = MD, (2.100)
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3. Métodos de Preparacao e Caracterizacao

3.1 Preparacdo das Amostras

Duas multicamadas: MgO(001)/Fe(2nm)/Ta(3nm) (amostra) e

MgO(001)/Fe(50nm)/ Ta(2nm) (padréo) foram depositadas, a temperatura ambiente,

por Magnetron Sputtering.

A limpeza do substrato de MgO foi realizada para reduzir ao maximo a

presenca de contaminantes, 0 que provocaria uma baixa adesdo da camada

depositada, difusdo de impurezas pelo interior e superficie da amostra entre outros

problemas que afetariam a qualidade dos filmes. Os pesquisadores do Lemag utilizam

um processo que consiste na limpeza com solventes organicos, seguido de pre-

aquecimento do substrato em vacuo, que € detalhado a seguir:

Corte dos substratos em dimensdes de aproximadamente 10 x 10 mm? para
realizar medidas de caracterizagao;

Os pedacos de substratos sdo colocados em um becker preenchido com agua
destilada e um detergente neutro, sendo entdo submetidos ao ultrassom por 10
minutos com o intuito de retirar 6leos superficiais e gorduras do substrato de MgO.
Este entdo é enxaguado com agua destilada até a retirada completa do detergente;
Em seguida, os pedacos de substrato sdo submersos em acetona P.A. e
submetidos ao ultrassom por 10 minutos adicionais. A acetona €, entéo, totalmente
retirada do becker. Na sequéncia, o processo é repetido com alcool isopropilico
P.A;

Por fim, troca-se o alcool isopropilico dos beckers, onde os pedacos de substrato
ficam imersos;

Antes de colocar dentro da camara de Sputtering, os substratos sao retirados do
alcool isopropilico e secos com um bico de nitrogénio ionizado da marca lon Tech
com a tecnologia shockless (sem choque), com quatro agulhas de ioniza¢éo para
limpeza de cargas e neutralizacdo simultaneas (utilizando-se uma pressao de
trabalho de 100 psi). Este procedimento evita a contaminacdo do substrato por

particulas suspensas na atmosfera do laboratério.



29

e Os substratos foram entéo pré-aquecidos a 600°C por 1 h e, depois, resfriados em
vacuo até a temperatura ambiente para eliminar possiveis gases adsorvidos na

superficie.

Os filmes de Fe e Ta foram depositados por Magnetron Sputtering sobre o
substrato de MgO, a temperatura ambiente, com o porta substrato girando com uma
frequéncia de 40 rpm, determinada através de trabalhos anteriores no laboratorio,
para garantir uma deposicdo homogénea do filme sobre o substrato e com as taxas
de deposicéo (Tabela I) determinadas, in-situ, por um cristal de quartzo existente na

camara principal.

Tabela | — Taxas de deposicao dos filmes de Fe e Ta no substrato de MgO.

Taxa de Deposicéo (A/s) Poténcia (w) Tenséao (V) Corrente (mA)
Fe 0,34 71 473 153
Ta 0,39 99 274 361

3.2 Magnetron Sputtering

Quando um campo elétrico € aplicado entre dois eletrodos, ocorre a aceleracao
de ions produzidos pela ignicdo de um “gas”. Isto ocasiona a colisdo entre estes
elétrons e os atomos neutros de gas, gerando também elétrons livres e formando
consequentemente uma descarga luminosa denominada plasma. Este fenbmeno é
utilizado no processo chamado sputtering, no qual particulas de um material solido
(alvo) sdo ejetadas devido ao bombardeamento por ions de gases inertes (no
equipamento do laboratério Lemag, € utilizado o Ar*). Se um substrato, tal como uma
lamina de MgO, for colocado no caminho das particulas ejetadas, havera uma
deposicao de um filme fino composto dos atomos ejetados (figura 9). Existem varios
processos de sputtering, entre eles, convencional (planar), magnetron e o ion
sputtering. Nesta pesquisa utilizamos o processo magnetron sputtering, pois neste é
possivel trabalhar com menores pressdes e maior controle da taxa de deposicdo, ao
mesmo tempo, produzindo camadas mais homogéneas e menos rugosas. Este
sistema consiste na presenca de uma regido de campos elétricos e magnéticos
préximo a superficie do alvo que sera atingida. Fontes DC ou RF produzem o campo
elétrico na direcdo perpendicular ao plano do alvo, enquanto imas permanentes

produzem o campo magnético. Os magnetos se distribuem em uma circunferéncia no
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sistema do tipo cilindrico transversal, com um magneto adicional no centro da
circunferéncia formada pelos outros imas. Este magneto central possui polarizagdo
inversa de modo que as trajetorias das linhas de campo se curvam das bordas para o

centro (figura 17).

substrato

O Qo0 o™

Figura 17 - Modelo das linhas de campo magnético e formacéo das plumas de plasma no interior da camara do
magnetron sputtering, que resultam na deposicao dos atomos ejetados sobre o substrato [48].

Esta configuracédo produz uma regiao préxima ao alvo onde os campos elétrico
e magnético sao transversais. A técnica de crescimento de amostras por sputtering
possui grandes vantagens como a deposi¢cdo uniforme sobre grandes areas, 0
controle da espessura da amostra, a deposicdo de multicamadas e a auséncia da
producédo de raios X entre outras. A grande desvantagem deste processo é a perda
de material do alvo devido a concentracdo do plasma em uma area limitada da
superficie do alvo. A fonte DC ¢ utilizada para a deposicao de filmes metalicos e de
boa condutividade, enquanto a fonte RF é utilizada para a deposicdo de materiais

isolantes e de baixa condutividade.

No laboratoério Lemag, é utilizado o sistema magnetron sputtering modelo ATC
ORION 8 da empresa AJA International (figura 18), capaz de depositar camadas
homogéneas e menos rugosas, devido ao controle preciso da pressao de trabalho do

argbnio em baixos valores (2 mTorr).
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Figura 18 - Magnetron sputtering modelo ATC ORION da empresa AJA International utilizado no Lemag.

O modelo ATC ORION é completamente automatizado, possuindo rapidez na
preparacao dos filmes e excelente reprodutibilidade. Estdo dispostos em sua camara
principal sete magnetrons (canhdes de deposi¢cdo) envoltos por uma casca cilindrica

de aco inox (shield) que concentra o plasma em regides especificas do alvo (figura
19).
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Figura 19 - Mapa esquematico da camara do magnetron sputtering utilizado no Lemag [48].



32

Sobre 0s magnetrons sédo fixados o0s materiais/alvo com dimensdes e
espessuras fornecidas pelos fabricantes (diametro e espessura de 2" x 0,25", ou
0,125”). E necessario utilizar um anel (aluminio) de suporte para fixar o alvo no
magnetron, devido a espessura do alvo ser menor do que 0,25 polegadas (dimensao
padrao para esse equipamento). No magnetron sputtering do LEMAG, as sete fontes
magnetron instaladas possibilitam a deposicdo de 7 materiais diferentes e seis
deposi¢cdes simultaneas. Em particular, o sistema Orion 8 do Lemag tem trés fontes
de alimentacao de corrente continua (DC) e outras trés fontes de alimentacao de radio
frequéncia (RF). As fontes DC sdo da Série DCXS-750-4 Multiple Sputter Source DC
Power Supply da AJA International e, possuem quatro saidas ndo simultdneas cada
uma delas. A voltagem no alvo determina a energia com que os ions de Ar+ chegam
ao alvo, de modo que esta voltagem esta intimamente ligada a taxa de deposigao [49].
Duas das trés fontes RF instaladas no sputtering/Lemag séo da Série MC2-Automatic
Matching Network Controller da AJA International, enquanto a terceira fonte sé opera
manualmente e é da Série MM3X. Esta ultima fonte RF € usada tanto para a deposicao
de filmes como para gerar uma tensdo de bias (polarizacdo) no substrato, por
exemplo, para a limpeza de camadas de 6xidos, ou melhora do crescimento cristalino.
O sistema instalado no Lemag, mantém os magnetrons montados na configuracéo co-
focal, apontado ao centro de um porta-substrato giratorio que se encontra na parte
superior da camara principal. O porta-substrato esta conectado a um motor de passo
gue gira com uma velocidade constante de 0 a 40 rpm durante o processo de
deposicdo. Esta rotacdo € necessaria para manter a homogeneidade lateral na
espessura no filme. A camara de deposicédo tem uma bomba turbo-molecular de ultra
alto vacuo (UHV, do inglés, Ultra-high vacuum) da marca Pfeiffer Vacuum TMU521P,
gue esta conectada a uma bomba mecéanica (Adixen Série ACP15) que, por sua vez,
€ responsavel pelo pré-vacuo. O vacuo da camara principal atinge uma presséao de
base da ordemde 2 - 1078 Torr, mas a deposicédo sé é realizada quando o vacuo atinge
o valor de 4-10~2 Torr (ou melhor). O conhecimento e a qualidade da presséo de
base, que € a pressao interna da camara antes da deposicdo, sdo de grande
importancia para a obtencao de filmes de boa qualidade. Substancias da atmosfera
residual tais como: N2, H20, CO,, entre outras podem estar presentes, dependendo
das caracteristicas de bombeamento da linha de vacuo, influenciando diretamente nas
propriedades dos filmes. Sua presenca na atmosfera residual do equipamento de

magnetron sputtering pode ser analisada pelo RGA (Residual Gas Analyzer), da
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marca Horibastec, instalado na camara principal. O problema da qualidade e
conhecimento no géas residual pode ser minimizado através de uma linha de vacuo
controlada, e com o aquecimento das paredes da camara durante a obtencdo do
vacuo. Para isto o sistema conta com uma cinta resistiva (Heating Tape & Percentage
Control) da marca Omegalux, que ajuda a melhorar o vacuo durante o processo inicial
de bombeamento (baking). Esta fita resistiva, em geral, fica energizada durante a
abertura rapida da camara de deposicdo. Além disso, existe uma linha de gas que
ajuda a manter a mesma atmosfera quando ha necessidade da quebra de vacuo da
camara de evaporagcao. O magnetron sputtering possui 3 controladores de fluxo de
gas (2 de Argbonio e 1 de Oxigénio) na faixa de 0 a 100 sccm (standard cubic
centimeters per minute). Devido a um aquecimento consideravel durante o processo
de sputtering no porta-substrato e nos magnetrons causado pelo choque continuo de
elétrons e ions energéticos, 0 sistema possui um sistema de refrigeragcdo a agua

controlado por um chiller com temperatura média de 19 °C.

A antecamara, também chamada camara de pré-vacuo (Load Lock Chamber -
LLC, em inglés), esta acoplada a camara principal por uma valvula manual de UHV,
gue permite colocar e retirar o porta-substrato com o substrato de MgO devidamente
preparado, da camara principal sem quebrar o vacuo. A antecamara tem
bombeamento independente da camara principal, e o seu vacuo atinge até 2-1077
Torr em poucas horas. A deposicdo dos materiais é controlada por um computador
através do sistema Phase 1I-J, que permite ao usuario operar manualmente ou no
modo de processo automatico. Neste Ultimo, o usuario consegue detalhar os
parametros a serem utilizados durante a deposicdo, permitindo variar o tempo da
deposicdo de cada camada, o acionamento da abertura e fechamento dos
obturadores (shutters), o controle da pressdo de trabalho através da insercéo
constante do gas (Ar), o controle do motor de passo, a temperatura do substrato e
acionamento do plasma por meio dos magnetrons, que estédo ligados por meio das
fontes DC e/ou RF. Este processo de operacado do sistema é feito com a montagem
de um arquivo denominado de sequéncia de operacdo, que é executada via o
notebook de controle do equipamento sputtering. As sequéncias podem ser
modificadas de acordo com as espessuras (estimadas pela taxa de deposicéo
previamente determinada por difracdo de raios-X) e, o numero de repeticbes das

multicamadas, entre outras caracteristicas que se deseja durante a preparacdo dos
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filmes. O controle de posicionamento do porta-substrato é feito manualmente, e o

processo é abortado se o plasma nao € detectado.

3.3 Medidas do PPMS

Foram realizadas medidas de magnetizacdo (MxH) das multicamadas no
equipamento chamado PPMS (do inglés, Sistema de Medidas de Propriedades
Fisicas) fabricado pela empresa Quantum Design (figura 20), onde as amostras foram
presas a uma haste ndo magnética e ndo condutora, colocadas sob a influéncia de
um campo magnético constante e que ao vibrar a uma certa frequéncia (40-80 Hz),
produz um sinal elétrico proporcional a magnetizacdo em bobinas sensoras em torno
das amostras [50]. Este processo, baseado na lei de inducdo de Faraday foi utilizado
para extrair os ciclos de Histerese em funcéo do campo, a temperatura ambiente, com
o0 intuito de definir o eixo facil e o campo de saturacao da amostra. A aquisi¢cdo de

dados é realizada através de um software MultiVu via interface GPIB.

Figura 20 - Equipamento PPMS modelo Evercool Il.

Ao ser colocada no porta-amostra do modo VSM, a multicamada forma um
angulo 6 = 45 ° entre a orientagao (001) do substrato de MgO e a diregao do campo
magnético aplicado no plano do filme, deste modo, o eixo facil do filme de Fe alinha-

se com 0 campo magnético aplicado (figura 21).
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Figura 21 - Posicionamento da amostra em relagdo ao porta-amostra do VSM, de modo a alinhar o eixo facil do
ferro com o campo magnético aplicado.

3.4 Medidas do LNLS

As medidas de refletividade através da técnica SXRMR foram realizadas no
Laboratério Nacional de Luz Sincrotron (LNLS) na linha SGM [51], que se dedica a
espectroscopia na faixa de 250 a 1200 eV, ou seja, na faixa de raios X moles. Esta
linha é baseada em umdipolo de 1,7 T, que fornece um feixe de fétons monocromatico
com energia sintonizavel na faixa desejada e poder de resolu¢cdo mediano e tamanho

de feixe sub-milimétrico (figura 23).

top view |
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f !
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Figura 22 - Trajetéria do feixe de luz sincrotron, desde a fonte até a incidéncia na amostra, na linha SGM [51].
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Nesta linha foi montada uma camara com gonidmetro para medidas de espalhamento
magnético e dicroismo (figura 24), construida visando medidas na faixa entre 100eV
e 3000eV, ou seja, na faixa do ultravioleta no vacuo até os raios X moles. Os
comprimentos de onda sao de dezenas de Angstrons, que apesar de improprio para
definir distancias interatbmicas, é compativel com espessuras de filmes finos de

multicamadas e até estruturas da ordem de nanémetros.

Figura 23 - Camara utilizada para medidas de refletividade e XMCD no Laboratério Nacional de Luz Sincrotron.

A camara possui uma bomba turbo-molecular Pfeiffer TMU521YP de 520L/s, capaz
de atingir pressodes de 5.0x10"mbarr em 1-2 horas. O sensor de pressao é um Pfeiffer
PKR261 Compact Full Range, capaz de medir desde 1mbarr até 1.0x108mbarr. O
sensor utilizado nesta faixa de energia é o AXUV, um fotodiodo de silicio produzido
pela IRDS (International Radiation Detectors, Inc.) e a leitura da corrente fornecida pelo
fotodiodo é feita através de um PicoAmperimetro Keithley 6385. Ha também um
channeltron, deslocado verticalmente em relacdo ao diodo, que € um detector de
fétons, elétrons e ions, sendo que este sensor é mais sensivel e tem resposta mais
rapida que o diodo. Na frente de cada sensor ha um conjunto de fendas verticais e

horizontais com labios acoplados (figura 25).
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Figura 24 - Estrutura interna da camara de refletividade e dicroismo contendo um conjunto de fendas e
detectores moveis [24].

Uma malha de cobre conectada a um dedo frio modelo DE202AB, da empresa
Advanced Research Systems Inc., resfriado por um compressor de Hélio modelo ARS-
2HW resfriado a agua, se encontra sob o porta-amostra. O sensor de temperatura é
um diodo de silicio (DT-670-SD-13), localizado em uma abertura na base de cobre do
porta-amostra. O contato térmico do sensor com o corpo de cobre é feito com pasta
térmica. H4 também um sensor de temperatura na base do dedo frio. O controle de
temperatura é feito por duas resisténcias de poténcia colocadas sob a base de cobre
do porta-amostra. Todo o sistema esta ligado a um controlador de temperatura
LakeShore 331, com precisao de ~1 mK e estabilidade de ~10 mK. Com este sistema
€ possivel também aquecer a amostra acima da temperatura ambiente, até 400K
(127°C). Sob a base de cobre que suporta a amostra esta um eletroimad com nucleo
de ferro que permite aplicar campo magnético no plano da amostra. O campo
resultante maximo fornecido pela fonte € de +500 Oe, este bastante homogéneo em
uma faixa de 8 mm, que é aproximadamente o espaco entre os polos do ima. Além
de medidas de refletividade é possivel fazer medidas de dicroismo circular magnético
por rendimento total de elétrons (TEY — Total Electron Yield). Numa medida de
dicroismo por TEY mede-se a corrente de elétrons emitida pela amostra em funcgéo
da energia para duas configuracdes magnéticas diferentes (ou helicidades opostas de
polarizacdo da luz). A corrente emitida é medida através da corrente de aterramento

gue passa por um detector de corrente antes de chegar até a amostra [24].
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Na linha SGM, primeiramente, fixou-se a energia em 680 eV (fora da borda de
absorcéo do Fe), e realizou-se uma medida de refletividade sem campo magnético
aplicado e com feixe ndo polarizado para estimar os parametros estruturais da
amostra: densidade, espessura e rugosidade. Em seguida, medidas de refletividade
ressonante em funcéo do angulo (6 variando de 0° a 30°) com passo 0,01°/5 s, foram
realizadas na camara de refletividade e dicroismo, fixando a energia em 5 valores
diferentes proximos as bordas Lz e L, de absor¢édo do Fe. O grau de polarizacdo do

feixe incidente estava em torno de 70% de polarizag&o circular a esquerda (C").

Para verificacdo do efeito dicréico, medidas sucessivas de refletividade foram obtidas
com campos H de + 500 Oe (H*) e — 500 Oe (H), respectivamente, aplicados no plano
da amostra, cuja direcdo variava em relacdo ao feixe incidente, porém estando
confinado ao plano de reflexdo. Razdes de assimetria foram, entdo, extraidas para
cada energia. Por consequéncia de limitacdes técnicas da linha SGM, néo foi possivel
uma inversédo completa de polarizacao circular da onda incidente, e, portanto, nao foi
possivel a verificacdo do efeito espelho nas razdes de assimetria. A curva obtida em
680 eV, e as curvas meédias (H* + H’)/2 obtidas em outras energias foram ajustadas
através do codigo DYNA desenvolvido no instituto Néel, em Grenoble, Franca [52],
com o mesmo modelo estrutural, indicando a unicidade e confiabilidade nos

resultados.

Curvas de refletividade em funcao da energia (E variando de 680 eV a 740 eV) foram
obtidas em angulos 0 entre 5° e 12,5° para calibrar a energia da linha. De posse dos
parametros estruturais de cada camada (densidade, espessura e rugosidade), as
varreduras em energia foram simuladas com o cédigo DYNA e pode-se obter o valor
do desvio em energia. Para um refinamento, volta-se as medidas de refletividade em

funcdo do angulo e realiza-se um novo ajuste com o valor de energia corrigido.

Finalmente, as razdes de assimetria sdo ajustadas, mantendo-se fixos os valores

estruturais, deixando-se livre apenas os parametros magnéticos.



4. Resultados Experimentais e Discussdes

4.1 Medidas de Magnetometria

Ciclos de histerese da amostra e do padrao foram extraidos a temperatura ambiente
para verificar se 0s momentos magnéticos do Fe serdo completamente saturados pelo

magneto da camara de refletividade e dicroismo, que possui um campo maximo de

+/- 500 Oe, durante as medidas de SXRMR.

39

A amostra MgO(001)/Fe(2nm)/Ta(3nm) ndo saturou completamente para um campo

H = £ 500 Oe (figura 25). Enquanto que houve saturacdo completa do Fe na amostra

padrao na mesma faixa de campo magnético, conforme pode-se visualizar no ciclo de

histerese correspondente, extraido a temperatura ambiente (figura 26).
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Figura 25 - Curva MxH da amostra MgO(001)/Fe(2nm)/Ta(3nm), extraida a temperatura ambiente, na qual é

observada a ndo saturacdo da magnetizagdo na faixa de campo utilizada neste trabalho.
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Figura 26 - Curva MxH da amostra padréo, extraida a temperatura ambiente, comprovando a saturacéo
magnética da amostra na faixa de campo utilizada nas medidas.

4.2 Resultados de SXRMR

4.2.1 Definicdo da estrutura e calibracdo da energia

Na figura 27, apresentam-se as curvas de refletividade da amostra Fe(50nm)/Ta(2nm)
(padréo), obtidas em diferentes energias, a temperatura ambiente, e 0s respectivos
ajustes utilizando o cédigo Dyna [52]. A regido da curva para angulos 6 > 20° possui

saturacao da linha de base (background) e, por isto, nao foi apresentada.
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Figura 27 - Curvas de refletividade da amostra Fe(50nm)/Ta(2nm), obtidas a temperatura ambiente, para
energias fixas em 681,1 eV, 703 eV, 706,2 eV 718,1 eV, 719,1 eV e 720,2 eV, e seus respectivos ajustes.

Nota-se auséncia de franjas de Kiessig pronunciadas nas diferentes medidas de
energia acima de 706 eV, devido a uma forte absorcdo que ocorre préximo ao maximo
das bordas L e L. As curvas obtidas fora da borda (681,1 eV) e na base da borda L>
possuem franjas conforme o esperado para medidas com baixa absor¢cdo anémala.
Os parametros médios extraidos, juntamente com suas incertezas, definidos pelo

desvio das médias, foram obtidos dos ajustes das curvas de refletividade utilizando o
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coédigo DYNA. Um ajuste simultaneo das curvas obtidas em vérias energias garante a
unicidade, confiabilidade e refinamento dos resultados. Confirmou-se a presenca de
oxidagao sobre a multicamada, resultando em uma reducdo significativa da espessura
da camada de Ta e a formacdo da fase Ta>Os ou proxima. Como o Tax0s tem
parametro de rede superior ao do Ta e devido a uma possivel contribuicdo pela
adeséo de outras impurezas (“sujeira”) na superficie, a espessura da camada oxidada
€ 50% maior que a nominal de Ta e sua densidade é menor que a hominal do Taz0s,
provavelmente por adsorcdo de elementos menos densos a superficie. Os outros

valores encontrados estédo dentro do esperado.

Os dados estruturais (densidade, espessura e rugosidade) extraidos dos ajustes das
curvas de refletividade em fun¢do do angulo foram utilizados para ajustar as curvas
de refletividade em funcéo da energia (680 eV a 740 eV) com o angulo de incidéncia
0 dos raios X moles fixo 10° ou 12,5 ° (figura 28), extraidas esporadicamente para
calibrar a energia da linha SGM. Com este procedimento, pode-se estimar o desvio
de energia entre a energia informada nos medidores da linha e a expectativa teorica,

além de verificar se houve oscilacao do feixe apds duas quedas de energia.

—Fit
_______ Experimental

——Fit —Fit

ﬂ ------- Experimental|l{ ~  { |7==- Experimental
4 Shift +1,3 Shift +1,9 1 Shift +0,8
6=10° 6=10°

Intensidade Relativa

680 700 720 740 680 700 720 740 680 700 720 740
Energia (eV)
Figura 28 - Medidas de refletividade em fun¢&o da energia para angulos fixos em torno de 10° para a amostra

padréo e seus respectivos ajustes, destacando o desvio em energia das medidas experimentais em relagdo aos
valores das bordas de absorcédo da banda L, e Ls.

Ficou constatado que a energia variou muito durante as medidas (aprox. 1,1 eV)
possivelmente devido ao feixe ter “corrido” relativamente apds cada injegao, indicando
a instabilidade da linha SGM do LNLS para este tipo de medida. Este fato € muito

prejudicial para medidas de SXRMR pois pode causar desalinhamento do feixe e
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influenciar muito nas razdes de assimetria que sdo susceptiveis a variacdes de 0,1
evVv.

Utilizou-se para cada varredura em angulo a correcdo em energia, definida pela
varredura em energia anterior. Com os valores de energia corrigidos, os ajustes das
curvas de refletividade em funcdo do angulo foram refeitos, gerando parametros
estruturais refinados, que apresentaram pequenas ou nenhuma variagdo. Os valores

estruturais refinados para a amostra padréo estao dispostos na tabela Il.

Tabela Il — Valores estruturais médios obtidos nos ajustes realizados através do codigo DYNA, para a amostra
Fe(50nm)/Ta(2nm).

Densidade (mol/cm®) Espessura (A) Rugosidade (A)
Taz20s 0,080 = 0,008 31+£2 2+2
Ta 0,097 +£ 0,003 6+2 5+2
Fe 0,141 + 0,002 (49 £ 1) x 10 11+ 3
MgO 0,089 9+3

Na figura 29, apresentam-se as curvas de refletividade da amostra Fe(2nm)/Ta(3nm),
obtidas em diferentes energias, a temperatura ambiente, e 0s respectivos ajustes
utilizando o codigo Dyna [52]. Neste caso, a regido da curva para angulos 6 > 10° foi

afetada pelo efeito de saturacdo da linha de base (background).
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Figura 29 - Curvas de refletividade da amostra Fe(2nm)/Ta(3nm), obtidas a temperatura ambiente, para energias
fixas em 682,7 eV, 708,0 eV, 709,7 eV, 716,7 eV, 721,2 eV e 722,7 eV, e seus respectivos ajustes.

A auséncia de franjas de Kiessig deve-se a dois fatores: espessura de Fe pequena e,
como no caso anterior, uma forte absorcdo que ocorre proximo ao maximo das bordas
L> e Ls. O procedimento para realizar a calibracdo de energia da linha e a obtencéo

dos resultados estruturais foi idéntico ao descrito para a amostra padrao.

Assim, o ajuste das curvas de refletividade em funcéo da energia (680 eV a 740 eV)
com o angulo de incidéncia 6 dos raios X moles fixo em 5° ou 7,5° para a amostra

Fe(2nm)/Ta(3nm) (Figura 30) apresentou uma corregao em energia em torno de 2,7
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eV, no entanto, a variacdo de energia durante as medidas foi de apenas 0,2 eV
indicando uma maior estabilidade do feixe, que ndo caiu durante as medidas dessa

amostra.
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Figura 30 - Medidas de refletividade em fung&o da energia para angulos fixos em 5° e 7,5° para a amostra
Fe(2nm)/Ta(3nm), destacando o desvio em energia das medidas experimentais em rela¢@o aos valores das
bordas de absor¢do da banda L; e Ls.

Os valores estruturais refinados para a amostra Fe(2nm)/Ta(3nm) estdo dispostos na

tabela Il1.
Tabela lll — Valores estruturais médios obtidos nos ajustes realizados através do codigo DYNA, para a amostra
Fe(2nm)/Ta(3nm).
Densidade (mol/cm?) Espessura (A) Rugosidade (A)
Taz0s 0,149 + 0,005 61+3 58 £ 2
Fe 0,135 + 0,003 23+2 34+4

MgO 0,089 35+3
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4.2.2 Raz&o de assimetria e perfil magnético em profundidade

Primeiramente, as razbes de assimetria da amostra Fe(50nm)/Ta(2nm) (padrao)
obtidas nas energias 703 eV; 706,2 eV; 718,1 eV; 719,1 eV e 720,2 eV (figuras 31 a
35, respectivamente) foram ajustadas de acordo com a equacédo 2.92, utilizando o
coédigo DYNA [52], fixando os dados estruturais extraidos da tabela Il, permitindo
pequenas variacdes dentro da faixa de incerteza e deixando livre os valores dos
momentos, mas mantendo fixo a diregdo dos mesmos na configuragéo longitudinal,
devido ao fato de sabermos que esta amostra foi completamente saturada (ver
figura26). Vale mencionar que os ajustes sdo longos e a definicdo de um modelo

coerente nao é trivial.

Para os ajustes da razdo de assimetria, a camada de Fe teve que ser dividida em 3
subcamadas para refinar os ajustes e estimar uma aproximacao mais fiel aos valores
de momento magnético ao longo da camada: (i) subcamada 1 - interface entre Fe e
Ta, (ii) subcamada 2 - centro da camada de Fe e (iii) subcamada 3 - interface entre Fe

e o substrato MgO.

As variacdes de energia e desalinhamentos do feixe ocasionados pelas quedas
de energia, jA& mencionados anteriormente, que ocorreram durante as medidas em
energias proximas as da borda Lz (figuras 31 e 32) tornaram os ajustes dessas razdes
de assimetria inconsistentes e fora do esperado. Por isto, concentraremos nossa
analise em energias proximas a borda L (figuras 33 a 35) obtidas em condigbes mais
estaveis. Os valores médios obtidos dos ajustes das razdes de assimetria extraidas

em energias proximas a borda L2 estéo dispostos na tabela IV.
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Figura 31 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razéo de assimetria Ra

da multicamada Fe(50nm)/Ta(2nm) obtidas com polarizacéo C- e energia fixa em 703 eV.
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Figura 32 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razéo de assimetria Ra
da multicamada Fe(50nm)/Ta(2nm) obtidas com polariza¢é@o C- e energia fixa em 706,2 eV.
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Figura 33 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razdo de assimetria Ra
da multicamada Fe(50nm)/Ta(2nm) obtidas com polariza¢@o C- e energia fixa em 718,1 eV.
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Figura 34 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razéo de assimetria Ra
da multicamada Fe(50nm)/Ta(2nm) obtidas com polariza¢éo C- e energia fixa em 719,1 eV
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Figura 35 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razao de assimetria Ra
da multicamada Fe(50nm)/Ta(2nm) obtidas com polariza¢éo C- e energia fixa em 720,2 eV.
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Tabela IV — Valores médios obtidos dos ajustes com o cddigo DYNA das razdes de assimetria Ra da multicamada
Fe(50nm)/Ta(2nm) para energias fixas em 718,1 eV, 719,1 eV e 720,2 eV.

Densidade (mol/cm?) Espessura (A) Rugosidade (A) Momento Magnético (ug)
TaxOs 0,080 £ 0,008 34+£2 6+2
Ta 0,097 £ 0,003 2+2 2+2
Fe 0,125 £ 0,002 8+2 7+2 0,6+0,2
Fe 0,138 £ 0,002 408 £ 4 2,2+0,2
Fe 0,134 £ 0,002 58+2 2,8+0,3
MgO 0,089 62

Observa-se uma reducao significativa do momento magnético do Fe (em torno de
70%) na regido até 8 = 2 A distante da interface de Ta (subcamada (i) do Fe), que
pode ser atribuida a uma difusédo atdbmica com o Ta, somado a um processo de
momento negativo induzido por hibridizacdo de bandas. Na subcamada (iii), ha um
aumento de aproximadamente 30% no valor do momento magnético do Fe, que esta
de acordo com resultados empiricos encontrados anteriormente em multicamadas de
Fe/MgO devido a possivel hibridizacdo das bandas 3d do Fe e 2p do O [7]. Entretanto,
€ esperado que o processo de hibridizacéo de interfaces ndo influencie mais de trés
camadas atdmicas. Assim, este aumento para quase 6 nm de Fe deve estar
correlacionado a baixa precisdo na determinacdo dos parametros estruturais
ocasionado pela saturacdo prematura do background nas curvas de refletividade, que
ocorre em angulos 6 > 20°, devido a baixa sensibilidade do detector fotodiodo da

camara de dicroismo.

Além disso, a analise dos dados foi muito ardua e alguns ajustes ficaram um pouco
distantes do esperado, principalmente para a medida em 720 eV. Isto € devido a
alguns fatores: (i) a Linha SGM trabalha com um grau de polarizacéo circular em torno
de 70% sem a possibilidade de inversdao completa da polarizacdo (de direita para
esquerda com o mesmo grau de polarizacédo) para verificar o efeito espelho (mirror
effect) e obter a confiabilidade das razdes de assimetria; (ii) a linha SGM nao fornece
100% de polarizacdo circular, considerada no cédigo DYNA, portanto, temos que
considerar um fator de normalizacdo nao trivial na determinacdo do momento
magnético; (iii) flutuacdes no feixe sincrotron durante as medidas, comprovadas pela
varredura em energia e (iv) desalinhamento do feixe durante as medidas. Mais uma
vez, fica comprovado que alinha SGM néo esta indicada para a realiza¢do de medidas
de SXRMR.
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Apesar das razdes de assimetria da amostra MgO(001)/Fe(2nm)/Ta(3nm) (figuras 36
a 39) terem sido obtidas em condi¢des de feixe mais estaveis (a energia flutuou muito
pouco e ndo houve desalinhamento), outros fatores tornaram seus ajustes néo
confidveis e inconsistentes. Além dos itens (i) e (ii) citados no paragrafo anterior, tem-
se: (a) a ndo saturacdo da magnetizacdo da amostra na direcao longitudinal com um
campo H = £ 500 Oe (figura 25) e (b) saturacdo prematura do background nas curvas

de refletividade em &ngulos 6 > 10°.
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Figura 36 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razdo de assimetria Ra
da multicamada Fe(2nm)/Ta(3nm) obtidas com polarizagdo C- e energia fixa em 708 eV.
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Figura 37 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razao de assimetria Ra
da multicamada Fe(2nm)/Ta(3nm) obtidas com polarizag&o C- e energia fixa em 709,7 eV.
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Figura 38 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razéo de assimetria Ra
da multicamada Fe(2nm)/Ta(3nm) obtidas com polarizagdo C- e energia fixa em 721,2 eV.
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Figura 39 - Curvas de SXRMR obtidas para campos magnéticos H opostos e a respectiva razéo de assimetria Ra
da multicamada Fe(2nm)/Ta(3nm) obtidas com polarizacdo C- e energia fixa em 722,7 eV.
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Apesar dos parametros ajustados para a assimetria da amostra do padrao
Fe(2nm)/Ta(3nm) ndo se mostrarem confidveis em valores absolutos, ainda foi
possivel observar uma tendéncia de redugcédo da magnetizagcéo préxima a interface da
camada de Fe com o substrato de MgO, possivelmente relacionado a hibridizacéo
entre &tomos da camada de Fe e &tomos de O presentes no substrato, para todos 0s

valores de energia analisados.
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5. Conclusao

O tratamento e andlise das medidas de refletividade magnética ressonante de
raios X moles em funcdo do angulo (fixando a energia proxima aquelas da borda de
absorcao L e L3) e da energia (fixando o angulo em aproximadamente 10°) realizadas
na Céamara de Refletividade e dicroismo acoplada a linha SGM do Laboratorio
nacional de Luz Sincrotron forneceram os parametros estruturais (densidade,
espessura e rugosidade) das multicamadas MgO(001)/Fe(50nm)/ Ta(2nm) (amostra
padrdo) e MgO(001)/Fe(2nm)/Ta(3nm) e o perfil magnético em profundidade da
multicamada MgO(001)/Fe(50nm)/Ta(2nm). Para ambas as amostras, as espessuras
das camadas e suas densidades estdo proximas da nominal, enquanto que para
amostra padrdo, o momento magnético do Fe sofre um decréscimo de
aproximadamente 70% numa faixa de 8 A préximo a interface Fe/Ta, provavelmente
devido a uma difusdo do Ta no Fe, e um aumento do momento magnético do Fe de
aproximadamente 30%, até 6 nm de distancia da interface Fe/MgO, provavelmente
devido a uma hibridizac&o das bandas na interface. A linha SGM ndo demonstrou ser

indicada para realizacado de medidas de SXRMR devido as suas limitacdes técnicas.
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