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Resumo

Utilizamos a técnica de magnetron sputtering com configuracdo confocal das
magnetrons, desenvolvemos um método para controle dos eixos de anisotropias em
acoplamentos ndo colineares entre as camadas ferromagnéticas de valvulas spin
Si(100)/Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm)/Cu(3nm) modificadas
morfologicamente pela deposicdo por sputtering obliquo. Induzimos dois diferentes
tipos de morfologias mantendo o porta-amostra: (i) rotacionando, produzindo camadas
com grdos aleatorios cristalinos, ou (ii) estatica, condicdo onde o efeito de
sombreamento (shadowing effect) surge da incidéncia do angulo obliquo dos atomos
ejetados, produzindo camadas com graos colunares orientados em direcoes
predeterminadas por esta inclinacdo. As camadas semente (buffer) de Cu(8nm) e a
camada de Py(10nm) foram sempre depositadas em fase, com as mesmas
orientagdes dos graos colunares; a camada espacadora de Cu(5nm) foi depositada
com dois tipos de estruturas, uma com graos colunares fora do plano (substrato
parado), e a outra com 0s gréos orientados aleatoriamente no plano (substrato
rodando), enquanto os graos das camadas de Co e IrMn foram orientados em
diferentes direcdes, relativo & camada de Py. Devido a essas estruturas colunares: (i)
induzimos uma rugosidade atrtificial entre as camadas de Py(10nm) e a camada
espacadora de Cu(5nm) e (ii) estabelecemos anisotropias magnéticas uniaxiais, com
direcbes predeterminadas nas camadas Py e Co. Estabelecemos uma gama de
angulos entre as dire¢cdes dos eixos de anisotropias das camadas de Py e Co em um
intervalo de 0° até 90°, resultando em um acoplamento magnético ndo colinear das
valvulas de spins. Estes tipos de estruturas magnéticas artificiais ndo sado encontrados
em dispositivos de véalvulas de spin convencionais com espac¢adores passivos, em que
0 acoplamento magnético é basicamente governado pelas interagdes de troca bilinear
e biquadratica. Os acoplamentos de troca entre as camadas de Py e Co e as direcées
dos eixos de anisotropias das camadas ferromagnéticas foram fortemente
modificadas devido a rugosidade interfacial, induzida pelo desalinhamento dos gréos
colunares das camadas, e/ou devido a diferenga da morfologia do espagador de Cu,
induzida durante a deposicdo. Os diferentes dngulos das anisotropias uniaxiais das

camadas de Py e Co, assim como a anisotropia unidirecional da interface de Co/IrMn,
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sao profundamente dependentes do tipo de estrutura dos grdos (colunares ou
aleatédrios) e da rugosidade da interface Co/IrMn das valvulas de spin. Os resultados
de magnetorresisténcia sédo independentes da morfologia da camada espacadora de
Cu(5nm), produzindo um valor médio de 2,5% semelhante aos valores reportados na
literatura para esse sistema. Em sintese, a metodologia que nds desenvolvemos neste
trabalho para a preparacao das valvulas de spins, permitiu um controle extra sobre o
magnetismo dessas heteroestruturas que podem ser promissoras para aplicacoes
tecnoldgicas. Novos estudos para espessuras menores da camada do espagador de
Cu (ou outro metal espacador) sdo necessarias para viabilizar futuras aplicacdes

destas valvulas de spins.
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Abstract

Using DC magnetron sputtering, with confocal magnetron configuration, an
experimental method was developed to set controlled non-collinear anisotropy axes in
ferromagnetic layers of Si(100)/Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm)/
/Cu(3nm) morphologically modified spin valve heterostructures. The different
morphologies were induced by keeping the sample holder: either (i) spinning,
producing layers with random crystalline grains, or (ii) static, a condition where the
shadowing effect arises from the oblique angle incidence of the sputtered atoms,
producing layers with columnar grains orientated in convenient directions. In this
sense, Cu and Py layers were always deposited with in-phase columnar grain
orientations, the Cu spacer layers were prepared either with out-of-plane columnar
grain structures or in-plane random grains and the Co and IrMn layers columnar grains
were orientated in different directions relative to the Py layer. Due to these columnar
structures: (i) an artificial roughness emerged between the Py and Cu spacer layers
and (ii) large uniaxial magnetic anisotropies, with pre-set directions, were stablished in
the Py and Co layers. It was possible to establish the angle between the anisotropy
axes directions of the Py and Co layers in a continuous interval from zero to 90°,
resulting in a non-collinear magnetic coupling of structures. These types of artificial
magnetic structures are not found in conventional spin valve devices with passive
spacers in which the magnetic coupling is basically governed by bilinear and
biquadratic spin interactions. The Co and Py interlayer magnetic couplings and the
anisotropy axes directions of the ferromagnetic layers were strongly changed due to
an artificial roughness induced by the misalignment of the layer's columnar grains
and/or due to the different Cu spacer morphology induced during the deposition. The
different angles of the uniaxial anisotropies of the Py and Co layers as well as of the
unidirectional anisotropy at the Co/IrMn interface are deeply dependent on the type of
grain structures (columnar or random) and roughness of the Co/IrMn interface of spin
valves. Magnetoresistance results are independent on Cu layer morphologies,
producing a value of 2.5 % for 5 nm thick Cu spacer. In brief, the methodology that we
present here for spin valve preparation allows an extra control over the magnetism of

the spin valve heterostructures, which can be promising for technological applications.



New studies, with thinner Cu spacer layer (or other metal) are required to show further

applications of this type of spin-valve system.
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Figura 3.18 - Sistema de referéncia para o célculo da dispersdo da energia para uma

valvula de Spin. O eixo z esta perpendicular a superficie da amostra [89]. .............. 61

Figura 3.19 - Geometria de medida de GMR. (a) esquema tenséao (V) x corrente (i) do

método de 4 pontas, (b) e (c) dispositivo de 4 pontas, acoplado no modulo de



XV

resistividade do sistema de PPMS. Configuracdo de medidas longitudinal (d) e
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Figura 3.20 - Lacos de histerese e respectivas curvas de magnetorresisténcia de 3
diferentes sistemas magnéticos: (a) sistema de multicamadas com alta anisotropia,
(b) dois matérias ferromagnéticos acoplados antiferromagneticamente e (c) sistema

de valvula de spin. Adaptado de [92] .......cooiiiiiiiiiiiiiiiiee e 65

Figura 4.1 - Representacdo dos eixos de anisotropias uniaxiais das camadas de Py e
Co e Exchange Bias nominais induzidas no processo de deposicao obliqua (OAD)
para os Conjuntos | e Il. Preparamos as camadas de Cu (buffer) e Py para um ¢ = 0°
por OAD, enquanto as demais camadas que compde as VS tem orientacdo variada e
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Figura 4.2 - Difratograma GIXRD do sistema Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-
@=0°)/Cu(3nm-¢=0°). A linha preta representa o ajuste tedrico por gaussiana,
enguanto a linha tracejada vertical sugere o pico angular esperado para a difracao da
camada Py bulk sem tensdo. No lado direito, apresentamos o0 esquema do

empilhamento das Camadas. ............oviiiiiii i 68

Figura 4.3 - Difratograma GIXRD do sistema Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-
@=0°)/Cu(3nm-¢=0°). A linha preta representa o0 ajuste teorico por gaussiana,
enguanto a linha tracejada vertical sugere o pico angular esperado para a difracao da
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Figura 4.5 - Representacéo dos empilhamentos tomando como base o substrato de
Si, onde apresentamos as direcbes X[100],Y[010] e Z[001] e os planos de difracao
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Figura 4.6 - Padrdes de difracdes de GIXRD das VS: Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-
@=0°/Cu(5nm-¢i)/ Co(10nm-¢i)/IrMn(8nm-¢i)/Cu(3nm-¢i), Qi =
0°,30°,45° 60°e 90°. As linhas sélidas representam o0s ajustes através de curvas
gaussianas. As linhas verticais tracejadas indicam as posi¢des angulares esperadas
para as camadas de CO € IrMN. ... i e 73

Figura 4.7 b- Padrbes de Difracdo de raios-x (DRX) convencionais (6-20) para as
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@i)/Cu(3nm-gi), pi = 0°, 30°, 45°, 60° e 90°. As linhas pontilhadas pretas representam

as posicoes angulares dos picos de Co e IrMn no bulk sem tenséo......................... 75

Figura 4.8 - Padrdes Refletividade de Raios-X (RRX) das diferentes configuracdes que
compdem as VS deste trabalho. Todas as camadas depositadas seguindo as
condi¢ces do Conjunto | (deposicdo obliqua) e para uma orientacdo em fase entre as
orientacdes dos graos colunares (¢ = 0°). As linhas sélidas pretas correspondem aos

ajustes dos padroes RRX usando o programa DyNa. .........cccceeuveeieiiiieviiineeciiie e, 76

Figura 4.9 - Valores das espessuras nominais (eixo horizontal) e real (vertical) para
cada material que foi depositado seguindo a roteiro do Conjunto | das VS deste
trabalho. As camadas sdo Cu(8nm)- Laranja, Py(10nm)-Verde, Cu(5nm)-Laranja-
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Figura 4.10 - Imagens de Microscopia de Forca Atdmica (AFM) das superficies dos
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tém 1x1sm2, a barra horizontal tem escala de 200nm corresponde a regido
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Figura 4.12 - Padrbes de RRX para as VS—¢, onde ¢ = 0° 30°45° 60°e 90° do
conjunto I. As linhas soélidas correspondem aos ajustes dos dados experimentais
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dos padroes de RRX das amostras CPC. ........coiiiiiiiiiiiiiieeiiiiiiie e 82



XVii

Figura 4.13 - Valores de espessuras (t) e rugosidade interfaciais (o) obtidos do ajuste
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Figura 4.16 - Padrdo GIXRD para a heteroestrutura VS-¢ = 45° do Conjunto I

(deposicao da camada espacadora de Cu(5nm) girando). .........ccoeuvvieeeeeeeiiiineeeennnnns 86
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Il (espagador de Cu(5nm) depositado com substrato girando). ...............eevveieineennnn. 87

Figura 4.18 - Padrbes RRX para as VS-¢ = 0°,30°45° 60° e 90° do Conjunto Il. A
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Figura 4.19 - Valores de espessuras (t) e rugosidade interfaciais (o) obtidos do ajuste
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Figura 4.20 - Lacos M(H) da VS- ¢ = 0° obtidos para diferentes angulos 8 (definido no
texto), conforme indicado na figura (a) 6 = 0°, (b) 8 = 30°, (c) 8 = 45°, (d) 6 = 60° e
(e) 8 = 90°. As setas verdes e vermelhas representam as direcfes das anisotropias
do Py e Co, enquanto as azuis a direcdo de campo aplicado H. No lado direito inferior,
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Figura 4.21 - Lacos M(H) da VS-¢=90° obtidos para diferentes angulos 6 (definido no
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0=90°. As setas verdes e vermelhas representam as diregdes das anisotropias do Py

e Co, enquanto as azuis a direcdo de campo aplicado H. No lado direito inferior,
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esquema mostrando o arranjo das camadas e dire¢cdes das anisotropias das camadas
e interfaces. VS-p=90°: Si(110)/Cu(8nm-¢p=0°)/Py(10nm-@=0°)/Cu(5nm-
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do campo magnético H gerado pelo eletroima do espectrdmetro e Z é a intensidade
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1.Introducéao

Os grandes avancos da eletrbnica e/ou da microeletrbnica datam entre as
décadas de 40 e 70 do século XX [1,2]. Em particular, com a concep¢ao do primeiro
transistor, em 1947, no laboratorio Bell nos Estados Unidos da América, a
microeletrénica com o conceito de circuitos integrados, promoveu revolucdes
substanciais na sociedade, como o desenvolvimento de dispositivos mais eficientes e
cada vez menores para a época. Nestes dispositivos (por exemplo, circuitos
integrados compostos de varios transistores em um mesmo componente eletrénico),
o “controle” da dinamica da carga do elétron; descoberto em 1897 por Jhoseph John
Thompson [1-3], sempre foi a base de seus funcionamentos. A partir de 1988, com a
descoberta da magnetorresisténcia gigante por Baibich et al. [4], foi possivel constatar
gue uma nova eletrbénica, associada ao “controle” do estado da polarizagao do spin do
elétron, estava emergindo e naturalmente foi denominada de spintrénica. Desde entao
dispositivos spintrénicos tém atraido consideravel atencdo da comunidade cientifica e
das grandes empresas de tecnologia, principalmente de nanotecnologia, pois sao
itens que podem ser usados na leitura e armazenamento de dados entre outras
aplicacoes.

Em especial, um dos primeiros usos da spintrénica corresponde & aplicagdo em
valvulas de spins (VS); dispositivos usados em cabecotes de leitura magnética, onde
a manipulacdo da magnetizacdo de camadas ferromagnéticas individuais € o cerne
do funcionamento dos mesmos. Essencialmente o principio de operagéo das VS esta
baseado na unido de dois efeitos fisicos.

O primeiro efeito fisico usado na confeccdo de uma VS é o fenbmeno de
magnetorresisténcia gigante (GMR: Giant Magnetoresistance) [4], nesse efeito, a
resisténcia elétrica de dois materiais ferromagnéticos (FM), com dimensdes de alguns
nanémetros (nm), separados por um material metédlico ndo magnético (NM), é
fortemente dependente das orientacdes relativas das magnetizacdes individuais dos
FM. Este efeito € maximo quando a configuracdo de spins (magnetizacdo) das
camadas FM esta antiparalela, e uma resisténcia elétrica muito menor quando as
magnetizacbes das camadas FM encontram-se na configuracdo paralela. Desse

modo, o principio de funcionamento das VS é tal que, quando as magnetiza¢des das
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camadas FM estdo antiparalelas, a resisténcia elétrica é maxima (VS fechada);
guando as camadas FM estdo com magnetizacdes paralelas, a resisténcia é minima
(VS aberta).

O segundo fendmeno fisico importante na confeccdo das VS é o efeito de
Exchange Bias (EB), que foi descoberto por Meiklejohn e Bean em particulas de
cobalto oxidadas acidentalmente em 1956 [5—7]. O fendmeno de EB, que € um efeito
interfacial, se da apo6s o acoplamento magnético de troca, induzido por um campo
magneético efetivo entre atomos de uma interface, por exemplo, de um material FM
ordenado e um material antiferromagnético (AF), onde o material AF se ordena
magneticamente na presenca de um campo efetivo. Esta interacdo de troca
unidirecional provoca um travamento dos spins da camada FM pelos spins interfaciais
da camada AF. O efeito liquido deste fenbmeno pode ser medido através de curvas
de magnetizagdo em funcdo do campo aplicado (lagos de histereses), onde se
observa um deslocamento (em geral, para valores negativos de campo) do centro de
gravidade do laco de histerese magnética [5,6,8—10]. Portanto, em uma VS, o efeito
de EB propicia manter “travados” os spins de uma das camadas FM, enquanto a outra
camada FM (camada livre) pode modificar facilmente o sentido de sua magnetizacéo,
a medida que se muda o sentido do campo magnético aplicado. Em geral, pelo menos
uma das camadas FM deve ser um magneto mole (baixa anisotropia magnética) para
gue possa ter sua magnetizacdo modificada pela mudanca no sentido do campo
aplicado. Um dos magnetos moles mais usados na confeccéo de VS é a liga NisiFezo,
denominada de permalloy (Py = NisiFeuo).

Cabe ressaltar que os efeitos de GMR e EB tém suas propriedades fisicas
fortemente dependentes das configuracdes dos spins interfaciais. Por exemplo,
rugosidades interfaciais na camada NM (e, por conseguinte nas camadas FM
adjacentes) provocam mudancgas na espessura da camada NM (tyy). Como foi
demonstrado em 1990, por Parkin et al. [11,12], a interacdo de troca entre as camadas
FM (responséveis pelo efeito de GMR) é dependente de ty,,, de forma que, para um
dado valor de ty,, a configuracdo das magnetizacdes dos FM € antiparalela, mas, para
um outro valor de ty,, (um pouco maior/menor) a configuragcdo das magnetizacdes das
camadas FM é paralela. Portanto, o fenémeno fisico da rugosidade interfacial (que
pode ser pensada com uma variacdo de ty, dentro de um material composto por
camadas FM separadas por NM), presente em todos os materiais reais, produzira

orientacdes paralelas e/ou antiparalelas entre as magnetiza¢des. O efeito liquido &



uma orientacdo efetiva perpendicular entre as direcdes das magnetizagbes das
camadas FM, temos um acoplamento biquadratico [13—-15]. No entanto, o fenémeno
de rugosidade também provoca (i) mudancas nas propriedades de anisotropias dos
materiais, (ii) frustacdes das interacdes interfaciais entre atomos das camadas FM e
AF adjacentes, (iii) mudancas nas estruturas de dominios, entre outros fatores, que
influenciam diretamente nas grandezas fisicas que determinam o efeito de EB [9,10].

Por outro lado, anisotropias magnéticas de camadas FM tém sido
“controladas/manipuladas” através de processos de deposi¢gdo obliqua [16-22],
devido ao efeito de sombreamento (self-shadowing effect) que gera estruturas
colunares com morfologias bem definidas e graos alongados, estabelecendo um eixo
de facil magnetizacdo na direcdo perpendicular a direcao do feixe de deposi¢cao no
plano do substrato [23—25]. O angulo que os graos colunares fazem com relacdo a
normal do plano do substrato depende do angulo de incidéncia do feixe de vapor de
deposicéo relativo ao plano do substrato [16,23,26,27]. Para espessura da ordem de
nandémetros, a morfologia dos graos é do tipo “telhas corrugadas”. Portanto, estes
graos colunares desenvolvem anisotropias magnéticas tal que governam a orientacao
do eixo de facil magnetizacado da camada FM (geralmente ao longo do comprimento
dessa corrugacédo) [16]. Como estas anisotropias magnéticas definem a direcdo de
facil magnetizacdo de uma dada camada, € possivel usar tal fendmeno para produzir
uma VS, onde as direcfes dos eixos de anisotropias das camadas FM podem ser
controladas/ajustadas individualmente, gerando assim uma VS com eixos de
anisotropias relativas das camadas FM em quaisquer angulos entre 0° e 180°. Como
dito anteriormente, a rugosidade interfere no efeito de GMR, sendo, portanto, outro
importante ponto de estudo. Entdo, a questédo da influéncia da rugosidade interfacial
induzida pela deposicdo obliqgua (ou seja, quando as direcbes das estruturas
colunares ndo sao coincidentes, uma rugosidade interfacial adicional sera ativada)
deve ser bem entendida, pois esta rugosidade afetard a interacdo de troca
responsavel pelas configuracdes paralela ou antiparalela das magnetizacbes das
camadas FM.

Assim, produzir heteroestruturas (empilhamentos de camadas, como acontece
nas VS) com morfologias distintas na camada NM podem nos ajudar a entender
melhor o papel da rugosidade induzida sobre a interacdo de troca entre as camadas
FMs (Py e Co) e o eixo de anisotropia do efeito de EB (campo Hgg), presentes nas VS

preparadas por deposicdo obliqua.



Especificamente com a deposi¢éo obliqua, variamos os angulos de deposi¢cao
azimutais (¢;) individuais das camadas, mantendo o angulo obliquo (6 = 32°) fixo,
com o intuito de criar configuracdes com acoplamentos magnéticos ndo colineares
entre 0s eixos de anisotropias das camadas FM de Py e Co. Com isto, estudamos as
diferentes anisotropias magnéticas das heteroestruturas, tais como 0s campos
uniaxiais das camadas FM de Py (Hf;y) e Co (HS°), o campo de anisotropia de troca
magnética indireta entre as camadas FM de Py e Co (Hg;), 0 campo de anisotropia
unidirecional na interface Co/IrMn (Hgg) € 0 campo de anisotropia rotatoria (Hg,).

Em outras palavras, a fim de estudar os problemas anteriormente
mencionados, neste trabalho de tese de doutorado, preparamos heteroestruturas do
tipo Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm)/Cu(5nm) sobre substratos de
Si(100) naturalmente oxidados, por deposicdo obliqua no Sputtering Orion-8
(equipamento com configuracdo confocal dos magnetrons, formando um angulo de
0 = 32° em relacdo a normal do porta-amostra de deposicao). Caracterizamos estas
heteroestruturas com técnicas de difracéo de raios-X (DRX e GIXRD) para averiguar
0 crescimento dos graos, usamos a refletividade de raios-X (RRX) para entender os
efeitos das rugosidades interfaciais e as técnicas magnéticas de VSM, MOKE e FMR
para o estudo das anisotropias magnéticas presentes nas VS.

A camada semente de Cu(8nm) crescida sobre o substrato monocristalino de
Si(100) reduz as tensdes internas para o crescimento do ferromagneto mole Py(10nm)
com estrutura cubica de face centrada (FCC). Nesta VS, o Py é a camada magnética
mole, “livre”, enquanto o Co (com anisotropia magnetocristalina maior do que a do Py
e que também cresce com estrutura FCC) tem sua magnetizagao “travada” pelo efeito
de EB devido ao contato da camada adjacente de IrMn de 8 nm (nesta espessura de
IrMn, o estado AF é estabilizado com alta anisotropia magnética) [28,29]. O efeito de
EB na interface Co/IrMn é induzido durante o processo de deposicdo, pela propria
magnetizacdo remanente do Co, conforme ja demonstrado em trabalhos reportados
na literatura [9,16,22].

Finalmente, preparamos a camada espacgadora de Cu em duas condi¢cdes: a
primeira com uma morfologia colunar através da deposi¢do obliqua (sem rotacdo do
substrato) e a segunda deposicado sendo realizada com a rotacdo do substrato em
w = 40 rpm, fato que eleva a formacdo de estruturas com graos aleatoérios (“sem”

morfologia definida), conforme demonstrado em trabalho prévio do grupo [30]. Para a



espessura de Cu (ts,) de 5 nm, o valor da integral de troca entre as camadas FM de
Py e Co é pequeno [31-33], mas tem um papel no processo de redirecionamento das
magnetizacdes das camadas FM, no redirecionamento do campo de anisotropia de
EB, entre outros efeitos, conforme discutiremos neste trabalho. Adicionalmente,
devemos ressaltar que filmes de Cu sdo, em geral, rugosos quando crescidos em
metais 3d (baixa miscibilidade) [34]. Logo, optamos por preparar VS com espacador
maior para evitar possiveis buracos (pinholes), que influenciariam diretamente no
acoplamento magnético entre as camadas FM de Py e Co.

Os capitulos seguintes desta tese serdo divididos da seguinte forma: no
Capitulo 2, apresentamos revisdo da literatura sobre os fundamentos dos efeitos de
acoplamentos (entre camadas e interfaciais) e das propriedades magnéticas induzidas
pela deposicdo obliqua em filmes finos. No Capitulo 3, descrevemos a parte
experimental tanto de preparacédo dos filmes por deposi¢cao obliqua como os métodos
de caracterizacdo estrutural e magnéticos empregados. No Capitulo 4, apresentamos
os resultados obtidos dos filmes preparados, bem como as discussdes provenientes
das analises dos dados experimentais. No Capitulo 5, apresentamos nossas
conclusdes e deixamos questdes para reflexdes. Dados adicionais que ndo discutimos
no Capitulo 4, mas que obtivemos nesta tese, disponibilizamos nos Apéndices de A a
D.



2. Fundamentos e Revisao tedrica

Para compreendermos os fenémenos fisicos presentes em um dos principais
dispositivos de spintrénica, conhecidos como valvulas de spins (VS), discutiremos
neste capitulo, algumas das propriedades magnéticas e estruturais que definem sua
construcdo e aplicabilidade. Necessariamente perpassaremos pela discussdo das
caracteristicas estruturais, que sdo afetadas, por exemplo, durante o processo de
empilhamento das camadas nas VS. Estas diversas caracteristicas de morfologia das
camadas, tanto do ponto de vista interfacial quanto das suas configuracdes dos graos
colunares provenientes da deposicdo obliqua, por exemplo, influenciam diretamente
as propriedades magnéticas individuais das camadas, e consequentemente
modificam as propriedades de transportes elétrico em materiais como VS. Decidimos
entdo fazer um breve panorama historico dos dois principais fenémenos fisicos
presentes nas VS: a magnetorresisténcia gigante — GMR [4] e Exchange Bias - EB
[5,6,8-10,35], que estabelecem o principio de funcionamento das VS. Neste tipo de
dispositivo, ha necessidade da preparacdo de camadas de materiais ferromagnéticos
(FM) e antiferromagnéticos (AF) de espessuras da ordem de alguns nanémetros
(filmes finos). Além disso, também abordaremos a configuracdo e a geometria de

preparagcédo desses materiais.

2.1 - Efeito de Magnetorresisténcia Gigante (GMR - Giant

Magnetoresistance)

O fendbmeno de GMR tem sua origem fisica intrinsecamente relacionada com o
acoplamento de troca magnético entre camadas FM, separadas por um material ndo
magnético (NM) de espessura variavel (ty) ~ dezenas de nm). Em um paralelo com
a explicacdo de Heisenberg para acoplamento dos spins de dois elétrons em estados
ordenados magneticamente, o acoplamento de troca entre as camadas FM,
separadas por distintos valores de ty,, € também descrito pelo termo bilinear de
Heisenberg, tal que o hamiltoniano da energia magnética de troca possa ser escrito
como H = -2 J,;M{M,, onde M, refere-se ao vetor de magnetizagdo da camada i e

Jp1 @ integral de troca indireta, que faz o papel do acoplamento entre as camadas FM1



e FM2 via a polarizacéo dos elétrons de condugédo da camada NM; o decaimento e a
oscilacéo de J,; com a distancia entre as camadas FM se comporta de forma similar
ao modelo previsto pela interacdo RKKY [36—38], porém, enquanto o0 modelo RKKY
decai com o cubo da distancia, em filmes finos o decaimento € inversamente
proporcional ao quadrado da distancia [39].

A minimizacao da energia de Heisenberg se da com acoplamentos paralelos
(6 = 0°, com J,; > 0) ou antiparalelos (6 = 180°, com J,; < 0) entre as dire¢cdes das
magnetizacbes das camadas (M;), ou seja, esse termo de energia sO prevé
acoplamentos colineares entre as magnetizacdes das camadas FM, conforme

esquema da Figura 2.1(a) e (b).

{a) Bilinear (b) (c) Biquadratico
N| — —
3 > — —
Jy>0-FM Ju<0-AF J,,>0 90°

Figura 2.1 - Esquema dos acoplamentos de trocas entre camadas ferromagnéticas 1 e 2 no caso da
existéncia somente do termo bilinear (J,;), onde os acoplamentos magnéticos séo paralelos (Figura
2.1(a) 6 = 0°, com J,; > 0) ou antiparalelo (b) 8 = 180°, com J,; < 0 (dependendo do sinal de Juy). Em
(c), o acoplamento é néo colinear de 90° ocorre devido ao termo adicional biquadratico na energia de
troca.

Como nos sistemas reais de filmes finos, ha flutuacdes nas espessuras das
camadas, por exemplo, devido aos efeitos de rugosidades. Entdo uma pequena
variacdo na espessura ty, certamente provocara coexisténcia de acoplamentos
paralelos - Figura 2.1(a) e antiparalelos - Figura 2.1(b) entre as magnetizacdes,
gerando uma frustacdo das interacdes magnéticas, consequentemente fazendo com
gue o sistema busque uma reorientacdo das magnetizacdes das camadas FM para
reduzir sua energia magnética total. Fenomenologicamente, esse problema é tratado
adicionando um termo biquadratico para a energia de troca entre as camadas FM1 e
FM2 []bq(Mle)z, com J,q > 0] [40,41]. A integral de troca biquadratica J,,, em geral,
€ uma ou algumas ordens de grandezas menores que a integral de troca J,;, além de
ser positiva [40-42]. O efeito liquido da adicdo desse termo na energia (termo
“perturbativo”) € um acoplamento liquido de 90° entre as magnetizacdes das camadas

FM1 e FM2, conforme disposto na Figura 2.1(c). Dessa forma, a energia total de



acoplamento de troca entre as camadas ferromagnéticas separadas por um material
NM por unidade de area, E, €& dada pelo modelo fenomenoldgico
E= — 2], MM, — ]bq(Mle)Z. Assim, dependendo das magnitudes e dos sinais
de Jp; € Jpq, O Sistema buscara estruturas magnéticas colineares (governados por alto

valor de J,;) ou ndo colineares (90°), conforme experimentalmente observado pela

inclus&o do termo Jp,, [43].

A GMR foi descoberta em 1988 [4] e foi explicada com o0 modelo de dois canais,
assumindo que as polarizacdes dos spins dos elétrons sao responsaveis pela
mudanca de resisténcia elétrica. Em particular, Baibich et al. [4] estudaram
heteroestruturas (multicamadas) de Fe(3nm)/Cr(t; nm) com valores t.- = 9, 12 e
18 nm, pois essas espessuras de Cr geravam um acoplamento antiparalelo entre as
camadas FM de Fe. Os autores observaram que a resisténcia elétrica, para a
configuracdo antiparalela das orientagcdes das magnetizacdes das camadas de Fe
[vide Figura 2.1(b)], apresentava valor maximo em campo magnético nulo, enquanto
gue na configuracdo de magnetizacdes paralelas [vide Figura 2.1(a)], a resisténcia
elétrica reduzia substancialmente, de tal forma que a magnetorresisténcia relativa
AR/R tivesse valores de até 40% em 4,2 K. [4]. Na década de 90, um passo
significativo em direcao a aplicacdo industrial de GMR foi dado por Parkin et al. [12],
gue demonstraram que o GMR era encontrado em vérios sistemas de filmes finos FM
separados por camadas NM, em uma gama de materiais espacadores: (i) metais de
transicdo antiferromagnéticos (Cr, Mn), (ii) metais de transicdo ndo-magnética (Ru, Ir,
Mo, Pd, etc.) e (iii) em metais nobres (Cu, Ag, Au).

Além disto, os autores obtiveram valores significativos de AR/R (~ 115 %) para
multicamadas de Co/Cu [12,44]. Estudando o acoplamento entre camadas FM
separadas por camadas NM de espessuras variadas (tyy), Parkin et al. evidenciaram
que o acoplamento oscilava entre estados de acoplamentos paralelo, como se fosse
um compasito ferromagnético [representado na Figura 2.1(a)], ou antiparalelo, como
se fosse um compasito antiferromagnético [representado na Figura 2.1(b)], a medida
que o valor de ty,, crescia [45]. Como dito anteriormente, esse acoplamento de troca
entre as camadas FM é mediado pelos elétrons itinerantes na camada espacadora
metalica, anélogo a interacdo de troca indireta RKKY, que foi desenvolvida para
explicar a polarizacdo de spins dos elétrons de conducdo por um ion magnético em

uma matriz ndo magnética metélica [36—38]. Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY)



demonstraram que essa polarizagdo dos elétrons oscilava entre valores positivos e
negativos da interacdo de troca e decaia com o cubo da distancia do ion polarizador
[36-38].

2.1.2 - Efeito de Polarizacédo de Troca (Exchange Bias - EB)

O efeito de EB foi descoberto em 1956 em particulas de cobalto oxidadas
acidentalmente, onde observaram que o laco de histerese [curva M (H)] no protocolo
em que a amostra foi resfriada na presenca de campo magnético externo [protocolo
field-cooling (FC)], apresentava um deslocamento do seu centro de gravidade ao
longo do eixo do campo aplicado [5—7]. Ja na década de 90, a observacao sistematica
do efeito de EB se deu também em heteroestruturas (sistema onde ha interfaces
planas de grandes &reas laterais) e se vislumbrou o potencial para aplicacdo desse
fendbmeno na construcao de dispositivos spintrénicos [9,10].

Cabe reafirmar que o fenbmeno de EB, que é também dependente das
propriedades interfaciais, gera uma anisotropia unidirecional nas interfaces FM/AF
guando submetidos a condi¢des especificas, (i) deposicdo com campo magnético
aplicado durante o crescimento das camadas [9], (ii) ou resfriamento da amostra na
presenca de campos magnéticos pelo protocolo (FC), a partir do estado desordenado
magneticamente da fase AF e ordenado da fase FM [9], (iii) ou pela alta anisotropia
uniaxial do material FM induzida pela deposicao obliqua [22]. Como dito antes,
Meikejohn e Bean [5,6,8] assumiram que o fendbmeno de EB surgia a partir da
interagdo de troca entre os atomos vizinhos na interface FM/AF das particulas de
Co/CoO0.

Ha algumas configuracdes de spins interfaciais da configuracdo FM/AF, ou
seja, estados compensados e ndo-compensados de spins. Para o caso da interface
compensada, conforme Figura 2.2(b)[9], a sub-rede do AF é tal que ha niumeros iguais
de spins em direcdes opostas dentro do AF, o que resulta em uma magnetizacéo
global nula na camada AF. Por outro lado, em uma estrutura interfacial nao
compensada [vide Figura 2.2(a)], a magnetizacdo da camada AF é diferente de zero
na interface, temos uma contribuicdo dos momentos do AF na interface e as dire¢des
dos spins AF podem ter a mesma orientacdo que a camada FM vizinha, com | > 0

(Figura 2.2a), ou antiparalela com J < 0 (Figura 2.2a).
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Interface Interface

néo - compesada compesada
Ap— f— f— — Ap— f— f— — Afp— — Afp— —-
Ap— f— f— — Ap— f— f— — Afp— — Afp— —-
FM — — — — A e f— — — — — —
— — — — A e f— — — — — —
J>0 J<0 J>0oud<0

(a) (b)

Figura 2.2 — Esquema de possiveis estruturas de spins (representados por setas) em um compdsito
formado por uma interface de materiais FM e AF. Na interface AF/FM, os spins do AF estdo
compensados, consequentemente 0s mais internos estdo livres para uma rotagdo na estrutura de
dominio, reduzindo assim a anisotropia magnética do AF, e consequentemente provocando uma
“extingdo” do efeito de EB.

No caso dos spins ndo compensados, ha um aumento da energia interfacial
AF/FM devido as modificacdes nas interacdes de trocas dessa regido quando
comparadas com o estado de spins compensados. Essa energia adicional influencia
diretamente no processo de rotacdo da magnetizacdo pelo campo externo quando
medidas de M(H) estdo em curso, ou seja, quando os spins da camada FM buscam
girar coerentemente (durante o ciclo de histerese magnética), como seria em um
material FM puro, a interac&o de troca interfacial com os spins da fase AF provoca um
acréscimo da energia magnética, mantendo assim os spins da FM em sua condi¢céo
inicial, estabelecida pelo campo magnético externo. Entdo, como ha ainda a energia
de troca dos spins dentro da fase AF (energia do AF deve ser maior do que a de troca
da interface AF/FM), o laco M(H) sera deslocado ao longo do eixo do campo
magnético e esse campo de deslocamento pode ser associado a interagdo de troca
interfacial AF/FM. Segundo Meikejohn e Bean, o campo magnético de EB (Hgp €
obtido da minimizacdo da energia total magnética, E,,, levando em conta
basicamente as energias de troca interfacial e a contribuicdo Zeeman) pode ser escrito

pela Equacéo (2.1) [7,9]:

Hgg = (M JepSEmMSar)/Mrmtem Equacdo (2.1)

Onde n é o numero de spins interfaciais por unidade de area, que participam
da interacdo de troca interfacial definida como Jgp; S é vetor de spins; Mgy € a

magnetizacdo de saturacao e ty, a espessura da camada FM, respectivamente.
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Nesse modelo relativamente simples, obviamente alguns problemas estéo
inerentes: (i) o valor de Hyg €, pelo menos, duas ordens de grandeza maior que 0s
valores observados experimentalmente [46]; (i) o modelo falha em explicar o EB
observado em interfaces totalmente compensadas [46]; (iii)) ndo leva em consideracéo
a existéncia de rugosidade das interfaces FM/AF. Outros modelos de EB podem ser

encontrados na literatura, conforme as referéncias [9,10,46].

2.1.3 - Configuracédo de uma Véalvula de Spins (VS)

Descritos os fendmenos de GMR e EB, apresentamos, na Figura 2.3, um
arranjo de materiais dando origem a uma heteroestrutura de uma VS, sugerida em
1991 por Dieny et al. [47].

.

Camada Protetora — Cap Layer

«
AF
Cu(3nm) D
IrMn(8nm) —p-  FM2 - fixa
Co(10nm) Espacador Nao Magnético
<+—> FM1 - livre
Cu(5nm)
NiFe(10nm) Camada semente - Buffer
Cu(8nm)

Figura 2.3 - Esquema do arranjo de camadas nanométricas de distintos materiais (FM, AF, NM) de uma
possivel valvula de spins. O substrato sugerido € o silicio, por ser um dos principais materiais utilizados
na eletrénica basica. O Cu (buffer) como camada semente para crescimento da fase cubica de face
centrada (FCC) do permalloy (Py = NisiFe19), que é o ferromagneto mole, o Cu espacador (propiciar o
acoplamento entre as camadas de Py e Co), o Co sendo o ferromagneto duro, o IrMn que é o AF com
temperatura de Néel Ty = 690 K [1] e Cu para reduc¢édo de oxida¢do do sistema.

A VS com arranjo do empilhamento atémico sugerido na Figura 2.3, opera com
uma mudanca da magnetizacdo da camada FM mole de Py (camada livre) quando a
VS se aproxima de regifes de campos magnéticos ndo homogéneos (entre dominios
magnéticos das gravacdes de um HD (hard-disk), por exemplo). O travamento da

camada FM “dura” (relativa a primeira camada FM mole) se da com a interacdo de
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troca interfacial entre o Co/IrMn (devido a anisotropia unidirecional). Portanto, o lago
de histerese magnética da camada FM travada é deslocado da origem da curva M (H),
enquanto o lago da camada de Py é centrado na origem, desde que a interacao de
troca indireta entre Co e Py seja suficientemente baixa, como ocorre para a espessura
de 5nm de Cu [48]. No entanto também devemos levar em conta que estamos
tratando do efeito de interagc&o de troca indireta e que os materiais sdo metais, logo
com grandes quantidades de elétrons de conducao que, por sua vez, sdo polarizados.
Esse fato garante que as camadas FM de Py e Co para 5nm de Cu nao estao
efetivamente desacopladas (havera sempre uma interacédo de troca residual). De fato,
0 acoplamento residual tem outras contribuicdes, tais como o acoplamento de troca
propriamente dito, e o acoplamento magnetostatico (tipo Orange Peel) [49], ou seja,
acoplamento provocado pela rugosidade na interface FM/NM. Adicionalmente,
podemos descartar os acoplamentos diretos entre as camadas FM por meio de
buracos (pinholes) nas camadas NM; efeito mais frequente para valores ty,, baixos.
No caso do espacador Cu, os pinholes séo observados somente para valores menores
do que 2 nm de Cu [48,50,51].

Voltando as questbes dos efeitos de GMR e EB,; esses fendmenos sé&o
sensiveis as condi¢bes de crescimento das estruturas cristalinas das camadas, as
rugosidades das interfaces, entre outras caracteristicas. As propriedades citadas
dependem da geometria de deposicéo (obliqua ou normal [16]) e das condi¢cdes de
crescimento propriamente dito, temperatura do substrato [52], pressao de trabalho no
caso de deposicdo por sputtering [53], modo de crescimento das camadas etc. No
caso da GMR ou acoplamento entre camadas FM, trabalhos mostram que a
rugosidade interfacial provoca um aumento da grandeza AR /R [54], outros demostram
gue os acoplamentos entre as camadas FM sdo dependentes da morfologia da
camada espacadora, como, no trabalho de Korner et al. [55], que observaram
mudancas no tipo de acoplamento (colinear ou nao colinear) dependendo da
rugosidade da camada de Cr no sistema Fe/Cr/Fe [55]. Uma vez demonstrado que a
rugosidade interfacial determina as propriedades da VS, consequentemente 0 seu
bom funcionamento, e um completo controle das orientagdes das magnetiza¢gdes das
camadas FM (Py e Co) e suas orientag0es relativas em sistema VS sao primordiais
para ampliacdo do entendimento dos fenbmenos envolvidos e maior aplicabilidade
dos dispositivos de VS. Concluimos que esses sd0 assuntos que merecem uma

discussdo mais profunda. Dessa forma, estaremos na proxima secao discutindo o
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papel do processo de deposi¢ao obliqua sobre o crescimento das nanoestruturas, que
trard modificacdes controladas das propriedades magnéticas das camadas e da VS,
mas, por outro lado, propiciara uma rugosidade adicional, devido ao processo de

crescimento colunar das camadas individuais.

2.2 - Deposicéao Obligua e o Efeito de Auto Sombreamento

A configuracdo de deposicéo obliqua (oblique angle deposition - OAD) surgiu
como uma ferramenta inovadora para deposicao de filmes nanoestruturados, onde as
morfologias das camadas eram adequadamente modificadas e controladas durante o
processo de deposicdo [16]. A OAD € um tipo de geometria em que o fluxo de
particulas de ions (vapor) incide no substrato em um determinado angulo relativo a
normal do plano do substrato. O angulo de deposicao cria filmes com estruturas
colunares [16]. Entdo, a OAD tem sido amplamente utilizada para criacdo de varios
dispositivos, tais como: células fotovoltaicas, sensores magnéticos, sensores
cataliticos, entre outros; dispositivos estes que requerem um alto controle, das
morfologia e/ou da estrutura cristalografica [16].

Embora o substrato tenha uma rugosidade intrinseca antes da deposi¢céo, o
estagio inicial da nucleacado do crescimento do filme fino atuara para tornar a superficie
mais rugosa de maneira aleatéria, a medida que os nudcleos se formam, o efeito de
sombreamento rapidamente se torna um fator dominante no crescimento do filme na
configuragdo obliqua. Assim, uma quantidade maior de material serd depositada sobre
0s nucleos sementes, reduzindo a quantidade de material na area sombreada, como
esquematicamente representado na Figura 2.4. Essa disparidade de acumulo de
material em uma configuracdo OAD aumenta a medida que o tempo de deposicao

aumenta, provocando assim estruturas definidas e anisotropicas.



14

Fluxo de particulas

colunas

Substrato

Efeito
Self-shadowing

Figura 2.4 - Esquemas de deposicdo em geometrias obliquas. Os angulos 8 e  sdo respectivamente
0s angulos que os feixes incidentes e as colunas depositadas fazem com a normal ao plano do
substrato [16].

A deposicéo de filmes com substratos mantidos em temperatura ambiente (isto
€, quando os processos de mobilidade térmicos sdo menores) e na geometria normal
(feixe incidente de vapor de a&tomos/ions normal ao plano do substrato) causa a
formacdo de materiais com baixa porosidade [16], consequentemente mais
compactos. Por outro lado, na geometria obliqua, uma variavel adicional é introduzida
no processo de crescimento do filme; essa variavel influencia diretamente na
compactacdo do material depositado no substrato. E geralmente aceito que o
mecanismo que controla tal evolugdo do crescimento da nanoestrutura € o efeito de
auto sombreamento [16] (ou self-shadowing effect), que inibe aglomeracdo de atomos
na parte posterior de uma regido ja nucleada/crescida. De fato, ha algumas relacdes
empiricas que associam a variagcdo entre os angulos B das colunas de atomos
nucleados e o angulo 8 do fluxo incidente desses atomos, por exemplo, N0 processo

de deposigao por sputtering.

2.2.1 - Influéncia do Angulo de Deposicédo 8 com o Angulo de Inclinacdo g da

Nanocoluna

Nieuwenhuizen e Haanstra [26] demonstraram, via medidas de microscopia

eletrbnica, que, quando o feixe do vapor de particulas de aluminio faz um angulo 6
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relativo & normal do plano do substrato, h4 formacdo de distintas microestruturas
colunares desse material sobre o substrato. Tais microestruturas colunares
apresentavam angulos g distintos daqueles do angulo 6 do feixe incidente de
particulas. Com base em observacgdes, eles propuseram a seguinte relacado empirica,

conhecida como regra da tangente:

tan@ = 2tanf Equacéo (2.2)

Essa relacao fornece uma descricdo da inclinacdo da microestrutura para a faixa de
angulos de incidéncia no intervalo 0° < 6 < 60°.

Além disso, Tait et al. [23] desenvolveram um modelo balistico baseado no
crescimento colunar porque o fluxo de vapor de a&tomos ndo é simétrico em relacéo
ao eixo de deposicdo. De fato, os autores propuseram que partes da coluna formam
naturalmente sombras para uma coluna adjacente. Eles mostraram que a direcéo
principal do crescimento do material é, portanto, deslocada com relacdo a normal do
substrato que recebe o feixe dos atomos tal que se gera uma relacéo definida como

regra do cosseno dada por [23]:

B = 6 —arcsin[(1— cos(6))/2] Equacéo (2.3)

Devido a sensibilidade da estrutura colunar nas condi¢cdes de deposi¢do e nos
parametros dependentes do material, todos os materiais se comportam de maneira
diferente e as previsdes sdo bastante dificeis de serem alcancadas, ou seja, € dificil
afirmar qual regra € a mais "correta”, mas os dados experimentais tendem a seguir as
Equacbes (2.2) e (2.3).

Tang et al. [56] estudaram, por meio de medidas de microscopia eletrénica de
transmissao (perfil lateral e topogréfico), a formacdo e a morfologia das estruturas
colunares para filmes de cobalto com espessura de 100 nm [Figura 2.5 (a-c)]. Eles
produziram filmes de Co para diferentes angulos 6 de incidéncia do feixe de vapor
entre 0° e 85° e obtiveram os dados experimentais apresentados no lado direito da
Figura 2.5. Ao tentarem fazer os ajustes destes dados experimentais entre f versus

6, com os modelos descritos pelas Equacdes (2.2) e (2.3), observaram que o modelo
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cosseno [Equacéo (2.3)] apresenta boa concordancia para angulos de deposigéo 6

inferiores a 55°.

100 nm 100 nm

e a2
m L L] T T T T T T
~ gol ™ Experimental Data
2 -~ tangent rule fitting
: oy 70 F —— cosine rule fitting )
00 [ s
100 nm nm % 60| s
S 20f
100 nm 100 nm 10}

0 --"_... L I i
0 10 20 30 40 350 60 70 80
Vapor Incident Angle & (%)

Figura 2.5 - Lado esquerdo: Imagens de TEM superficies do filmes e perfil (ao longo do material
depositado) de filmes de Co depositados com angulo de incidéncia 6 do feixe de vapor dos atomos
entre zero e 85°. Em (a), as deposi¢cdes normais (6 = 0°) e obliqua com 8 = 85°. Em (b), o perfil visto
de cima dos filmes de (a), ressaltando as diferentes topografias e em (c), deposicdes para 6 = 60° e
70°. Do lado direito, relagdo entre g (obtidos das medidas de TEM) versus 8 (parametro de entrada)[56].

A Equacédo 2.2 € puramente geométrica, desconsiderando fatores importantes,
tais como: (i) a mobilidade superficial dos adatomos, (ii) a conservacdo do momento
linear paralelo dos adatomos e (iii) a pressao residual do gas (que pode ser importante
para o caso de deposicao por sputtering). Cabe dizer que poucos modelos levaram,
em consideracao, por exemplo, os efeitos da difusédo superficial. De forma qualitativa,
Hara [57] considerou uma distin¢cdo entre difusédo de superficie direcional e aleatéria.
Observou entdo que, enquanto a difusdo direcional da superficie é causada
principalmente pela conservacao do momento paralelo das particulas que chegam ao
substrato, gerando um desvio da inclinacdo da coluna para longe da dire¢ao do fluxo
de entrada relativo & normal do substrato, a difusdo aleatdria, ativada termicamente,
promove o efeito oposto, inclinando a direcdo de crescimento colunar longe da normal

do substrato.
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2.2.2 - Deposicdo Obliqua e Morfologia das Superficies

Na deposicao com configuracao obliqua, conforme visto anteriormente, ha uma
alta influéncia das microestruturas conforme o angulo de inclinacéo € alterado. Por
exemplo, Chen et al. [58], com estudo de microscopia eletrbnica (SEM),
demonstraram que a topografia superficial muda (Figura 2.6) dependendo se o
substrato encontra-se parado (Figura 2.6 — lado esquerdo) ou girando (Figura 2.6 —
lado direito) durante o processo de deposicédo. Cabe mais uma vez enfatizar que tanto
as propriedades magnéticas quanto as de transportes sédo fortemente dependentes
das microestruturas dos filmes. Logo a construcao dos filmes finos é um assunto que
merece atencdo especial neste trabalho, conforme sera mostrado mais adiante. Em
nosso trabalho, abordaremos a deposicdo obliqua com o substrato parado, ou com o
substrato girando, sempre com angulo de incidéncia do feixe de particulas de 8 = 32°
relativa & normal do substrato devido a configuracao confocal dos magnetrons.

Dessa forma, é importante estudarmos as microestruturas esperadas em
angulos proximos a esses valores na configuracao obliqua (parado) e/ou girando o
substrato. Em patrticular, na Figura 2.6 (b e h) estdo as imagens de SEM (perfil e
topografica) para filmes de 100 nm de Mo depositados com o substrato parado e
gerando o efeito de auto sombreamento (self-shadowing) antes discutido. Em
especial, tomamos a configuracdo de 8 = 30° (0 mais préximo do nosso caso, 6 =
32°), conforme mostrado no perfil lateral na Figura 2.6(b) da esquerda, e o perfil
topografico na Figura 2.6(h), podemos observar a morfologia de graos colunares e
gue o angulo de inclinacdo B da coluna é inferior a 30° (representado pela seta na

Figura 2.6(b)) devido ao efeito de sombreamento e a nucleag&o dos graos.
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200 nm

Figura 2.6 - Lado esquerdo: filmes de Mo depositados com angulos de incidéncias 6 iguais (a) 0°, (b)
30°, (c) 45°, (d) 60°, (e) 75° (f) 85° com o substrato parado relativo ao feixe de modo a gerar o efeito de
sombreamento. Nas figuras (g), (f), (h), (i), (j) e (I) temos o perfil topogréafico das figuras (a)-(f)
respectivamente. No lado direito, temos as imagens de SEM dos filmes de Mo depositados para
diferentes valores de 6 (a) e (d) 45°; (b) e (e) 75° e (c) e (f) 85° com a deposi¢do sendo realizada com
rotacdo do substrato, notamos a reducgéo do efeito de sombreamento [58].

Por outro lado, na Figura 2.6 (lado direito), notamos que a rotacédo do substrato
extingue a textura angular das nanocolunas de Mo, mesmo para uma velocidade
angular de 1 rpm, ou seja, nessas condi¢cdes ha uma uniformizagdo do crescimento
das nanocolunas, tornando os graos mais homogéneos e reduzindo a anisotropia de
forma, entre outros fatores. Deste trabalho, podemos inferir que para 6 ~ 302 havera
nanoestruturas colunares em nossos filmes se a deposicéo for feita com o substrato
parado devido aos efeitos de sombreamento e nucleacdo discutidos, mas essa
estrutura colunar podera ser “evitada” se a deposigao for realizada com o substrato
girando. Vamos usar essas condicdes com o substrato parado e/ou rodando para
preparacao da camada espacadora de Cu, a fim de estudarmos o efeito da interacao
de troca entre as camadas Py e Co quando este parametro (a morfologia da camada
de Cu) estiver presente. Além disto, temos que ressaltar também que faremos a
deposicdo das camadas de Py e Co na configuracdo obliqua (6 = 32°, tal que os
materiais formardo estruturas nanocolunares, portanto anisotropicas, com formatos
tipo “graos alongados”. Logo, ha necessidade de fazermos a partir de agora uma

pequena revisao sobre as principais anisotropias que iremos encontrar neste trabalho.
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2.3 - Anisotropias Magnéticas

As mais importantes contribuicbes de anisotropias magnéticas para este
trabalho estdo relacionadas a forma das camadas (amostras), as suas estruturas
cristalinas, a anisotropia unidirecional (EB) e, em particular, a textura em microescala
da camada AF (anisotropia rotatoria).

Em geral, a propriedade denominada anisotropia é definida como uma direcéo
“privilegiada” do material relativamente a outras em que a energia € minima, ou seja,
uma direcdo na qual a energia do sistema é minima relativamente as outras dire¢ées
de um conjunto de medidas. Ndo h& modelo fisico definido para descrever as
propriedades de anisotropias dos materiais. Em particular, no caso da anisotropia
magnética, assume-se uma contribuicdo efetiva tal que a energia magnética possa
ser escrita como uma funcéo angular entre a direcdo da magnetizacdao do material e

uma direcdo preferencial (anisotropica) especifica, dessa forma[1]:

E = Kefrsin®0 Equacéo (2.5)

Onde 6 é o angulo entre o vetor magnetizacdo M e a direcao privilegiada do

sistema. K, € a anisotropia efetiva do material e tem unidade de energia por unidade
de volume (Jm™3). Se K,¢r > 0, a energia € minima para valores de 6 = 0°e 180°,
enquanto se K.sr < 0, os minimos ocorrem em 6 = 90° e 270° sendo esses casos
degenerados em energia. Essa constante de anisotropia K, tem varias contribuicdes

e cada uma destas contribuicoes depende da temperatura (T), fazendo com que exista

uma K.z¢(T). Trataremos a seguir das fontes para a anisotropia efetiva (K.sf), que

aparecerao neste trabalho de tese.

2.3.1 - Anisotropia Magnetocristalina

A energia magnetocristalina € proveniente da interacdo da distribuicdo de carga
ndo esférica dos ions magnéticos (camadas incompletas), que possuem interagdo
spin-6rbita, com o campo elétrico cristalino do solido (campo elétrico proveniente do
arranjo atomico do cristal). Quando ndo ha campo magneético aplicado (Hgy), 0S spins
atbmicos ficam orientados ao longo de uma determinada direcao do cristal, tal que

minimize a energia da interacdo entre a distribuicdo de carga orbital e da rede dos
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atomos vizinhos. Essa interacdo dara preferéncia para a dire¢cdo da distribuicdo de
carga dos ions magnéticos, que por sua vez, tém associada uma distribuicdo de spins.
Logo, devido a interacdo spin-6rbita desse ion magnético, seu momento magnético
total tera uma direcéo bem definida dentro do arranjo cristalino. Se um H,, € aplicado
nessa direcdo (direcdo de facil magnetizacao), atinge-se rapidamente (para baixos
valores de H) a magnetizacéo de saturacéo (Ms). Quando H,, é aplicado em outra
direcdo qualquer, a interacao spin-Orbita tentara se opor a reorientacao dos spins e a
saturacdo soé sera atingida para campos H,,, mais intensos, onde a a¢éo da interagéo
spin-6rbita € superada, ou seja, em determinados eixos cristalinos tal oposicédo é
maxima, e assim define-se direcdo como de dificil (ou dura) magnetizacdo (maxima
energia para saturar a magnetizacdo em outra dire¢éo). O efeito pode ser observado
usando a Figura 2.7, que corresponde ao primeiro quadrante de um lago M(H) para

sistemas puros e monocristalinos de Fe-BCC, Ni-FCC e Co-HCP, respectivamente.

4 [100]
16101101 15T [001]
TE 1.2 [111] r
< 1.0 1
= 087 [100]
= 047 Fe 057 Co
0 ——t—t—t= t f = 0 f -
0 20 40 0 10 20 30 250 500

Field, H(kA m-1)

Figura 2.7 - Lacos de histereses magnéticas para materiais ferromagnéticos com campo aplicado em
diferentes dire¢bes relativamente a direcdo do monocristal: (a) Fe, (b) Ni e (c) Co [1].

Como dito anteriormente, a energia de anisotropia magnética € uma funcéo
angular da direcdo da magnetizacdo relativa aos eixos do cristal. Assim, pode-se
sempre tomar a energia de anisotropia magnética como uma expansao em série de
poténcias dos cossenos diretores da magnetizacdo, em diferentes tipos de simetrias,
relativas aos eixos cristalinos. Dessa forma, para um arranjo atbmico com simetria

tetragonal, temos [1,3]:

Er = Ky + K;5in%0 + K,sin*0 + K5 sin*@ cos 4¢ Equacédo (2.6)
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Para um arranjo tipo cubico, a energia magnetocristalina é escrita por:

E. = K, + K;(@?a? + a?a? + a2a?) + K,(a?a3a3) Equacéo (2.7)

Onde a; = sinfcos¢, a, = sinfsing e a; = cosH

Para uma anisotropia uniaxial (a direcéo facil de magnetizacdo € a dire¢cdo do eixo ¢
do cristal) e/ou em cristais hexagonais, a energia magnetocristalina pode ser escrita
como [1]:

Ey = K} + K{cos?6 + Kjcos*0 Equacao (2.8)

Ey = Ky + Ky sin?0 + K,sin*0 + K3sin®0 + K, sin®0 cos 6¢ Equacdo (2.9)

Os coeficientes K; (constantes de anisotropia cristalina) das energias descritas nas
Equacbes (2.6-2.9) dependem do material, da temperatura e de efeitos externos
(pressdo, por exemplo). Resultados experimentais e teodricos [1,3], em geral,
demonstram que basta determinamos as constantes K; e K, para descrevermos as
propriedades de anisotropias dos materiais cristalinos. Em particular, na auséncia de
outras fontes de anisotropia, o sinal e a intensidade da razéo entre as constantes K;
e K, determinam o eixo de facil magnetizacdo de uma dada configuracdo atémica, isto
€, direcbes cristalograficas nas quais a magnetizacdo é alinhada para campos
magnéticos externos muito baixos (saturacédo é obtida apos criacdo de monodominio
magnético). Esse ponto € nitido para o caso do Fe e do Ni, que possuem estruturas
convencionais cubicas, mas tém direcdes de facil magnetizacdo diferentes,
respectivamente, nas direcoes [100] e [111]. Cabe ressaltar que estas constantes K;
e K, sdo geralmente, determinadas em materiais monocristalinos, apos atingido o
estado de monodominio magnético em medidas de M(H), com campo aplicado em

diferentes direcdes relativo a um eixo definido (vide Figura 2.7).

2.3.2 - Anisotropia de Forma

Amostras policristalinas sem orientacdo preferencial dos gréos tém uma

anisotropia magnetocristalina praticamente desprezivel [1,3]. Entretanto, devido a
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forma dos materiais, pode ocorrer, em certas dire¢bes, uma distribuicdo nao nula de
magnetizacdo nas superficies dos materiais. Essas distribuicbes, em geral, de sinais
opostos em lados opostos do material, produz um campo magnético que, por sua vez,
direciona a magnetiza¢do no interior do material. Um comportamento isotrépico para
a energia necessaria a fim magnetizad-lo ao longo de uma direcdo arbitraria é
encontrado apenas no caso de amostras com formato esférico. Por outro lado, se a
amostra nao for esférica, ocorrem uma ou mais direcdes especificas, que representam
eixos de magnetizacdo faceis, causados unicamente pela forma (as distribuicdes de
magnetizagcdes que geram esse campo interno no material). Como tais distribuicoes
de magnetizacao superficial dependem exclusivamente da geometria da amostra,
essa energia € conhecida como anisotropia de forma ou energia magnetostatica do

sistema, dada por [1]:

E = %f HoMH,dV Equacéo (2.10)

Onde o campo de anisotropia de forma, chamado de campo de desmagnetizacao

(Hp), € escrito como sendo proporcional & magnetizagdo do material.
Hp =nM Equacéao (2.11)

A constante n € um tensor 3x3 de um modo geral. No caso dos filmes finos, assume
um valor igual a unidade (n = 1) para magnetizacdo no plano do filme (minima energia
para magnetizacao), enquanto um valor nulo (n = 0) para magnetizacao fora do plano

do filme (maxima energia para magnetizacao).
2.3.3 - Anisotropia Unidirecional (Exchange Bias)

Como descrito anteriormente, o efeito de EB é um fenbmeno de interacéo
magnética que surge nas interfaces FM/AF de materiais quando estes estiverem
submetido a presenca de um campo magnético externo, ou seja, uma polarizacéo
magnética oriunda do acoplamento entre os spins interfaciais favorecido pelo campo
magnético externo.

Supondo o vetor unitario (u) na interface AF/FM (Figura 2.8), onde existe o

efeito de EB, definimos a densidade de energia de anisotropia unidirecional Ezz como
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sendo proporcional ao produto escalar entre a densidade de magnetizag&o liquida por
esse vetor u,. Considerando que a constante de anisotropia unidirecional (superficial)
Kgp Seja negativa, temos o laco M(H) deslocado para valores negativos de campos
magneéticos e se Kyz > 0, o laco fica deslocado ao longo da linha de campo magnético
para a direita. Como pode ser visto o campo de Exchange Bias é proporcional a

magnetizagdo da camada FM travada (pinned), Hgg = Kgg /1ty Mpy-

M

Figura 2.8 - Esquema de um lago caracteristico de EB em uma Interface AF/FM, onde s&o
representados os campos coercivo H, e de Exchange Bias Hgp. A adaptada da literatura [44].

2.3.4 - Anisotropia Rotatoéria

A anisotropia rotatéria (RA: Rotatable Anisotropy) corresponde a uma das
fontes das anisotropias, responsavel por um aumento no valor do campo coercivo
(Hc) ou mudangas nas larguras de linhas dos espectros de ressonéncia
ferromagnética [29]. No caso de interfaces AF/FM, a contribuicdo RA esta
relacionada aos momentos magnéticos da fase AF que acompanham 0os momentos
FM adjacentes durante a obtencdo de um ciclo de histerese, ou seja, ndo possuem
uma anisotropia magnética relativamente forte para “prender” os momentos
interfaciais do FM na direcdo do campo de congelamento. Para uma discussao
rapida do fenbmeno RA, tomamos camadas AF interfacial em trés distintas
instabilidades magnéticas do estado AF (regides com diferentes anisotropias AF).
Para camadas em que os dominios magnéticos séo relativamente pequenos, com
magnetizagdo liquida, mas instaveis magneticamente, ou seja, com baixo valor de
anisotropia AF (fase AF ndo formada), espera-se que esses dominios possam se
comportar no estado tipo super-paramagnético, consequentemente essa interface

AF/FM, com a camada AF ndo formada, ndo contribui nem para Hgz € nem para um
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possivel aumento nos valores de H.. No caso, onde o material AF na interface AF/FM
possui anisotropia magnética fraca na fase AF (dominios magnéticos
intermediérios), ndo haveré ocorréncia do efeito EB (deslocamento do laco M(H) ao
longo do eixo dos campos), mas um aumento nos valores H, € esperado.
Finalmente, camadas AF, dominios magnéticos relativamente grandes, estaveis
magneticamente, geram tanto o deslocamento do lago de M(H) (efeito de EB) quanto
um aumento em H., pois a anisotropia do material AF foi plenamente estabelecida
(no efeito de EB, a anisotropia do AF deve, em geral, ser maior do que a do material
FM). Entdo, em uma interface em que ha regibes devido as morfologias dos
crescimentos dos gréos, pode-se esperar que exista também a ocorréncia das trés
contribuicdes na interface AF/FM. Um interessante estudo da contribuicdo da RA foi
realizado por Suarez et al. [29] no sistema Py(10nm)/IrMn (t4r), usando a técnica de
ressonancia ferromagnética (FMR). Os autores observaram (Figura 2.9) que a
contribuicdo do campo de RA aumenta significativamente a medida que a espessura
da camada AF (t,r) cresce, atingindo um valor maximo em 4 nm de IrMn. Nesse
mesmo intervalo de espessura do AF (t4r), 0 campo Hi (= Hgg) foi praticamente nulo.
Para valores t,r > 4 nm, a contribuicdo RA diminuiu, enquanto os valores de Hg

cresceram [29].
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Figura 2.9 - Comportamentos do campo de anisotropia rotatéria (RA) e campo de Exchange Bias (He)
do sistema Cu(6nm)/NisiFe19(10 nm)/lIr2oMnso(0 - 14 nm) em fungéo da espessura da camada do AF
[29].

Com certas ressalvas, também podemos obter indiretamente informacdes da
RA através das curvas de M(H) obtidas em materiais com interfaces AF/FM, onde o
AF apresentaria um crescimento gradual de sua anisotropia magnética a medida que
tur Crescesse. Em um caso, onde existe a coexisténcia de regides AF com diferentes
anisotropias, esse processo se torna quase impossivel. No caso ideal antes
mencionado, esquematizamos (Figura 2.10) o comportamento esperado para os lagos

de histereses em trés situacfes distintas, simulando as situacfes anteriormente
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discutidas: (a) FM + t4r muito pequena (Hgg = 0), (b) FM + t4 suficiente espessos
para contribuir somente com Hc, sem gerar o deslocamento do lago ao longo do eixo
dos campos e, finalmente, (c) t,r espesso o suficiente para estabilizacdo da fase AF
com sua anisotropia adequada tal que o efeito de EB pudesse ser estabelecido na
interface AF/FM.

(a) (b) (c)

5} t =

H H H

Figura 2.10 - Representagdo de lacos de histereses de materiais com interfaces AF/FM, mas com a
fase AF em trés situacdes distintas: (a) t4 pequena o suficiente para que nédo haja formacéo do estado
AF (t,), (b) t4r espesso mas ndo o suficiente para estabilizar a fase AF com sua anisotropia adequada
(t,) e (c) tur espesso o suficiente para que o estado AF (t;), com anisotropia magnética alta, esteja
estabilizado.

2.4 - Anisotropia Magnética Induzida pela Deposi¢cédo Obligua

Zhu et al. [24] estudaram as propriedades magnéticas de filmes finos de
permalloy (Py) crescidos sobre substrato de Si(111), onde a deposi¢cdo destes
materiais foi realizada em configuracao obliqua para os seguintes angulos do feixe de
vapor relativo ao substrato: 3°, 11°, 19°, 26°, 32° (32° equivalente ao Magnetron

Sputtering, utilizado neste trabalho).

Figura 2.11 - (a) Esquema do processo de deposicdo obliqua adaptada de Zhu et al. [24] para
crescimento dos filmes de Py de 30 nm de espessura. A direcdo da anisotropia uniaxial (de forma)
induzida é representada nessa figura. (b) acos M(H) dos filmes de Py tomados a 300 K.
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Dos lagcos M(H), notamos nitidamente como a anisotropia uniaxial (K,) €
fortemente afetada pela mudanca do angulo do feixe de particulas, Figura 2.11(b). Em
particular, observamos como estdo bem definidos os eixos de facil e dificil
magnetizacdo, devido a anisotropia de forma (uniaxial) dos graos colunares de Py e
com a caracteristica de que o eixo de facil magnetizacéo esta perpendicular a direcao
do feixe de particulas [24].

Em outro trabalho, Wang et al. [59] observaram efeito similar em filmes de Py
crescidos também em Si(111) com espessuras de Py (tp,) de 100, 140, 240, 280 nm.

Adicionalmente, esses autores observaram, via medida de microscopia eletronica
(perfil), que a deposicdo normal possui alta compactacdo do material e nao
apresentava estruturas colunares (filme mais homogéneo do ponto de vista de
distribuicdo do material sobre o substrato), enquanto a deposi¢éo obliqua em 50° gera
filmes de Py com formas colunares inclinadas, ocasionando uma anisotropia uniaxial
devido a forma dos graos/colunas dos filmes, conforme indicado na Figura 2.12 (a).
Novamente, € nitido dos lacos M(H) o efeito da anisotropia para o caso dos filmes
preparados em deposi¢cdo obliqua, onde estd claramente definido os eixos de
anisotropia uniaxial de facil e dificil magnetizacdo. Notamos ainda que a forma dos
lacos (indiretamente a anisotropia), principalmente na direcao de dificil magnetizagéo,
€ dependente de tp,, conforme Figura 2.12 (lado direito). Em particular, para tp, =
100 nm, o lago M (H) possui caracteristicas de um material com anisotropia magnética
uniaxial induzida no plano e bem definida. Conforme os autores relatam [59], para
tpy = 140 nm, Figura 2.12 (b), os lagos M(H), tomados na direcdo facil, séo
representativos para filmes com formacédo de dominio de “grdos alongados (stripe
domain). Eles atribuiram esse efeito a reducdo da remanéncia e um aumento da
coercividade, pois observaram uma rotacdo coerente da magnetizacdo, enquanto a
outra parte relacionava-se a uma comutacdo abrupta da magnetizacdo, para
intervalos campos aplicados pequenos. Na direcdo de dificil magnetizacéo, os lagos
M(H) sao complexos e sdo explicados através de uma rotacdo da magnetizacéo e
uma reducdo da remanéncia em pequenos intervalos campos. Efeito similar foi
também encontrado por Phuoc et al. no crescimento de ferro sobre substrato de SiO>
[60].
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Figura 2.12 - Lado esquerdo: (a) llustracdo esquematica do arranjo de pulverizagdo do trabalho de
Wang et al. [59]. O angulo obliqguo é marcado como 6 e a insercdo mostra a dire¢éo de facil do eixo
das amostras. (b) e (c) sdo imagens de sec¢éo transversal SEM dos filmes de Py de 100 nm, crescidos
normal (6 = 0°) e com angulo obliquo de 6 = 50°, respectivamente. As setas sélidas representam a
direcdo de crescimento dos grédos colunares, enquanto as setas tracejadas referem-se a direcdo do
feixe de incidéncia. No lado direito, estdo os lacos M(H) para os filmes com diferentes espessuras de
Py.

Li et al. 2015 [61], estudaram filmes de CoFeB com espessura de 40 nm (mais
finos do que os anteriores) com estrutura do tipo cubica de corpo centrado (BCC),
observaram efeito semelhante das nanoestruturas inclinadas, que define o campo de
anisotropia relativamente ao angulo de deposicédo obliqua de preparacéo do filmes
(Figura 2.13).
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Figura 2.13 - (a) lagos M(H) tomados na direcéo de facil magnetizacdo dos filmes depositados para
diferentes angulos obliquos, conforme indicado na figura. (b) Esquema da deposicéo obliqua dos filmes
de CoFeB de 40 nm, (c) imagem de microscopia para deposicao obligua em 8 = 70° (nanocoluna
B = 30°) [25].

Adicionalmente a questdo da deposicdo sobre diferentes substratos, sem
camada semente (buffer) até agora discutido, trazemos também a questdo da
deposicao obliqua de filmes magnéticos crescidos sobre camadas sementes (buffer).

Um exemplo na literatura € o trabalho de McMichael et al. [62], em que os autores
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cresceram uma camada semente de tantalo (com textura colunar devido a
configuracdo obliqua), essa camada de Ta induziu anisotropia em filmes de Co,
mesmo o com Co depositados na configuracdo normal (8 = 0°). Por um lado, lagos
M(H) do sistema SiO2/Co/Au sem Ta (Figura 2.14) indicam uma baixa anisotropia e
um valor constante para diferentes angulos obliquos (6) de deposicao de Co. Por outro
lado, com a deposicdo da camada semente de Ta na configuracdo obliqua, as duas
heteroestruturas SiO2/Ta/Co/Au ou NiO/Ta/Co/Au, apresentaram um crescimento

substancial de suas anisotropias para 6 a partir de 30°.
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Figura 2.14 - (a) Medida dos campos de anisotropia de filme de 5.0 nm de Co em fung&o do angulo
obliquo para os trés sistemas, (*) SiO2/Co/Au - cobalto depositado com 6 variavel, (1) NiO/Ta/Co/Au e
(*) SiO2/Ta/Co/Au — ambos depositados com o cobalto normal 6 = 0° e somente o angulo 6 da camada
buffer de Ta varia. (b) imagem de microscopia TEM do sistema Co/Cu/Co com 7,5 nmn de Ta depositado
com 6 = 60°. Parte inferior representa modelo colunar do sistema.

Além da complexidade mencionada, a influéncia da deposicdo obliqua em
sistemas contendo camadas AF/FM, onde o efeito de EB pode estar presente € um
tema bastante atual e ainda requer muita investigacao. Por exemplo, Phuoc et al. [19],
em filmes de FeCo/lrMn depositados na configuracdo obliqua sob a presenca de
campo magneético (H), observaram que os lacos M (H) apresentavam uma competicdo
entre as anisotropias uniaxial (forma) e a unidirecional (EB). Adicionalmente,
observaram que os tamanhos de gréos, calculados dos picos de difragao de raios-X,
eram dependentes do valor de g (8 =n/2 — 6, B definido em relacdo ao plano do
substrato no trabalho de Phuoc et al. [19]), conforme apresentado na Figura 2.15. Para
as fases FCC para o IrMn, com pico em (111) e (002), e CCC para o FeCo (110)
(Figura 2.15(c)), observamos que a medida que o valor do angulo g aumenta, 0s picos
séo deslocados para uma faixa maior de angulos de difracdo. Isso implica dizer que
ocorre uma contracdo do parametro de rede. Os autores interpretaram o fendbmeno

como sendo uma alteracdo da microestrutura dos filmes devida a formacao de gréos
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colunares, gerando mais tensao interna nos cristais, por causa do aumento da
inclinacdo das colunas geradas em razdo do método de deposicédo obliqua. Esses
efeitos sdo novamente observados com medidas de lacos M(H), apresentados no
lado esquerdo da Figura 2.15. Considerando que os filmes FeCo/IrMn séo
depositados sob a presenca de um campo de 100 Oe, espera-se a existéncia da EB.
Da Figura 2.15, é possivel notar uma forte modificacdo no formato dos loops M(H)
para medidas com campo aplicado na direcdo do eixo de facil magnetizacdo. Eles
explicaram esse efeito devido & competicdo entre as anisotropias unidirecional (Kyg)
e a uniaxial (Ky;). Devido a sobreposi¢éo de varios lagos M(H), com diferentes campos
Hgp (existe uma distribuicdo de campos de EB na interface AF/FM) nesse caso, a
curva geral da magnetizacdo manifesta-se como uma reversao de multiplos estagios,
conforme pode ser visto ao observar a Figura 2.15. Outro ponto interessante € que o
deslocamento do lagco M(H) para = 0° é significativamente menor do que aqueles
com S =16° e B = 30°, indicando que o efeito de EB pode ser controlado/otmizado
usando a deposicdo obliqua. Os autores ainda demonstraram que a anisotropia
unidirecional, decorrente do EB, € colinear com a anisotropia uniaxial, induzida pela

deposicao obliqua. Um fator importante para a construcdo de VS.
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Figura 2.15 - (a) Esquema de deposicéo obliqua (8 = /2 - 6), (b) lacos de histereses para FeCo/lrMn
depositado em g = 0°, 16° e 30° medidos em temperatura ambiente, com o campo magnetico aplicado

nos eixo facil e duro. (c) difracéo de raios-X das multicamadas de FeCo/lrMn em varios angulos obliquos
[19].
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Adicionalmente, Bueno et al. [63] relataram um procedimento de crescimento
por Sputtering de bicamadas do tipo Si(100)/Cu(6 nm)/Py(12 nm)/IrzoMngo(5 nm) com
presenca do efeito de EB também aplicando campo magnético externo na
configuracdo de deposicdo obliqua. Os autores ajustaram a direcdo do campo de
anisotropia unidirecional (Hgg), mantendo a direcdo de anisotropia uniaxial do Py.

Phuoc et al. [20] também estudaram a influéncia do angulo de deposicao
obliqua B (=m/2-6) e o efeito de EB em bicamadas de NiFe(125nm)/IrMn(15nm)
crescidas na presenca de um campo magnético externo de 200 Oe (ver Figura 2.16).
Eles demonstraram experimentalmente que a deposicdo obliqgua modifica
significativamente a magnitude dos parametros que definem o efeito de EB (Hgg € H¢).
Por exemplo, descobriram que o campo de anisotropia uniaxial (Hy) foi
significativamente aumentado com o aumento do angulo de deposi¢cdo obliqua S

devido as estruturas colunares inclinadas formadas.
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Figura 2.16 - (a) esquema de deposi¢édo obliqua com campo magnético aplicado ao loco do eixo facil
do sistema. (b) lagos de histereses medidos em temperatura ambiente ao longo dos eixos facil e dificil
para o sistema NiFe(125nm)/IrMn(15nm) crescidos em diferentes angulos obliquos [20].
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Na Figura 2.16(b) temos varios lacos M(H) dos filmes de NiFe/lrMn
depositados em diferentes angulos de deposi¢éo obliqua (8) e medidos a temperatura
ambiente, com o campo aplicado no plano, ao longo do eixo facil (definido pelo
anisotropia uniaxial da deposicdo obliqua) e de dificil magnetizacao [vide Figura
2.16(a). Enquanto os lacos M(H) tomados no eixo facil apresentam-se deslocados
para a direcdo negativa de campos (devido ao campo de Hgg), 0s lagos M(H),
tomados ao longo do eixo duro, sdo curvas inclinadas devido as altas anisotropias
presentes no sistema Py/IrMn. Adicionalmente, observamos que os lagos M(H)
tomados ao longo do eixo duro se tornam mais inclinados a medida que o angulo de
deposicdo obliquo B cresce, mas em todos 0S casos espera-se que a anisotropia
unidirecional (K que da origem Hyg) € colinear com a anisotropia uniaxial (K, que

da origem ao Hy) induzida pela deposi¢ao obliqua.

Em outro trabalho publicado, Phuoc et al. [21] também observaram que os lagos
M (H) para o sistema de NiFe(150nm)/IrMn(80nm) sdo modificados com a variagéao do
angulo de deposicao £ (vide Figura 2.17 lado esquerdo) e a competicdo entre as
anisotropias de forma (uniaxial - K;; definida no eixo-x) com a anisotropia unidirecional
Kz (eixo-y) estabelecida pelo aplicacdo de um campo magnético de 100 Oe (aplicado
no eixo-y) durante a deposicdo, conforme mostramos na Figura 2.20 (a), lado direito.
Podemos notar na Figura 2.17 que para os angulos g = 0°e 27°, os lacos de M(H)
tomados ao longa da direcdo x sdo definidos somente pela anisotropia de forma (Ky),
enquanto os lacos M(H) realizados ao longa da direcdo y s&o definidos pela
anisotropia unidirecional (Kzg). Entretanto para valores de g > 27°, notamos que 0S
lacos M(H), ao longo das diregdes x e y apresentam competicdes entre as

anisotropias de forma (dos graos colunares) e a unidirecional.
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Figura 2.17 - (a) Lado esquerdo: temos o esquema de deposic¢ao obliqua com o K estabelecido devido
ao campo magnético aplicado ao longo do eixo-y, e a anisotropia uniaxial K; no eixo—x para a
deposicao obliqua. No lado direito (a)-(g) sdo representados os lagcos M(H) medidos ao longo da

direcéo do eixo-x e do eixo-y [21].

Como realizaremos as deposi¢des das amostras com o sistema de Magnetron
Sputtering na configuracdo confocal e com um angulo de deposicdo obliqua de
6 = 32°, notamos que para angulos de deposicao obligua menores do que 30°, a
anisotropia uniaxial (Ky), induzida por deposi¢cdo obliqua, € de baixa magnitude e,
portanto, quem define a anisotropia do sistema é a unidirecional do efeito de EB
(Figura 2.17). Para o angulo obliquo na faixa de 31° a 45°, a anisotropia uniaxial torna-
se maior, e leva a uma supressao do efeito de EB. Quando o angulo obliquo é
aumentado além de, 45° devido a reorientacdo da anisotropia uniaxial induzida pela

deposicdo obliqua, o efeito de EB reaparece ao longo da direcdo do campo de

deposicao.
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Finalizaremos este capitulo fazendo um breve comentario sobre a questao das
competicdes entre as distintas anisotropias de um sistema VS, entre as quais citamos:
uniaxial (K, devido a forma dos gréos colunares da deposi¢ao obliqua), a unidirecional
(Kgg gerada da interacdo dos spins interfaciais das camadas FM e AF),
magnetocristalina (K, devido a configuracdo atémica do cristal magnético, porém para
os filmes policristalinos ela é praticamente nula), rotatoria (Kz4 devido as anisotropias
distintas em uma interface do material AF) e de troca (K, devido a interacéo de troca
entre camadas FM separadas por uma camada ndo magnética). Enfatizamos também
gue a complexidade do problema aumenta quando as heteroestruturas do tipo VS sdo
preparadas na configuracdo de deposicdo obliqgua. Com isso, vamos estudar as
orientagdes relativas dos eixos de anisotropias e suas contribuicbes quando
preparamos filmes VS do tipo Cu(8nm)/NiFe(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm) na
configuracdo obligua onde manipulamos as orientacfes dos graos colunares pelo
processo de deposi¢ao das camadas. Estudaremos também (i) o efeito da corrugacéo
do espacador de cobre Cu(5nm), quando depositado parado, e (ii) o efeito da rotacéo
do substrato para maior homogeneizacao e “reducdo” da textura colunar quando o
espacador de Cu(5nm) for depositado girando, entre as camadas de NiFe e Co de
modo a entendermos melhor o papel da interacéo de troca entre as camadas FM na

reorientacdo das magnetizacdes e 0s campos de anisotropias presentes no sistema.
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3. Preparacdo e Caracterizacdo das Amostras

Neste capitulo, serdo abordadas as técnicas experimentais utilizadas para a
producdo e caracterizacdo das nanoestruturas artificiais (valvulas de
spin/multicamadas) desta tese de doutorado. Serdo abordados o método de
preparacdo das multicamadas por Magnetron Sputtering, as técnicas de
caracterizagao estruturais: difracdo de raios-X (DRX), difracdo rasante de raios-X
(GIXRD - Grazing Incidence Diffraction), refletividade de raios-X (RRX) e microscopia
de forca atbmica (AFM) e as técnicas de caracterizacdo magnéticas: magnetometria
de amostra vibrante (VSM - Vibrating Sample Magnetometer), MOKE (magnetometria
por efeito Kerr), ressonancia ferromagnética (FMR - Ferromagnetic Resonance) e

magnetorresisténcia pelo método de 4 pontas.

3.1 Magnetron Sputtering

Na producao das nanoestruturas artificiais, foi utilizado o método Magnetron
Sputtering (pulverizacdo catodica). Esta técnica € amplamente usada na industria de
tecnologia devido a sua alta eficiéncia e a boa reprodutibilidade dos resultados,
propiciando a sua utilizacdo em pesquisas e desenvolvimento de novas tecnologias,
e, também na ciéncia basica das nanoestruturas que tem uma gama enorme de
propriedades fisicas interessantes devido a sua baixa dimensionalidade e interfaces.

O processo de Sputtering consiste na emissao de particulas de um alvo sélido
pelo bombardeamento de ions de um plasma. O gas constituinte do plasma pode ser
inerte (gases nobres) ou reativo (oxigénio, nitrogénio ou mistura). Gases reativos sao
usados, por exemplo, para preparar filmes de 6xidos e nitretos, fazendo uso de alvos
metalicos. Entre os gases inertes para formar o plasma do processo de Sputtering, 0
argoénio (Ar) € o mais usado, devido a sua abundancia e ao baixo potencial de
ionizacdo e ao custo comercial relativamente baixo. Durante a interacédo dos ions Ar*
(do plasma) com a superficie do alvo (material que se deseja produzir o filme), varios
fendbmenos ocorrem, dependendo da energia cinética (Ex) adquirida pelos ions Ar™*
até o momento da colisdo com o material do alvo. Entdo, os ions de Ar* do plasma
podem: (i) ser retroespalhados pela superficie do alvo; (ii) provocar ejecao de elétrons
secundarios dos atomos do alvo; (iii) ser implantados no alvo, criando defeitos no
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mesmo; (iv) ou ainda ejetar atomos do alvo; sendo este Ultimo 0 nosso processo de
interesse (Ex > 4 H, onde H é a entalpia de formacédo do alvo) [64]. Na Figura 3.1

estao ilustrados alguns desses processos.

Figura 3.1- Esquema de uma fonte magnetron sputtering, contendo o alvo do material do qual se deseja
formar o filme, o substrato e os atomos iniciando a deposi¢édo, os imas permanentes que direcionam o
plasma (feixe de ions Ar) para o alvo estao esquematizados [65].

O substrato é escolhido de modo que suas propriedades reduzam (ou
amplifiquem) sua influéncia sobre o crescimento e as propriedades dos filmes, dessa
forma a propiciar e desenvolver aplicacdes tecnoldgicas [2,39]. Em geral, se usa um
semicondutor, sendo o silicio (Si) um dos substratos mais utilizados, pois é abundante
e base da microeletronica atual (transistores etc). Quando um pedaco de substrato de
Si (usamos dimensdes médias de 10 x 10 x 0,5 mm3), é colocado na direcdo do feixe
de particulas ejetadas do alvo, uma deposicao deste feixe de atomos acontecera,
formando uma pelicula (ou filme) do material, que tem sua espessura controlada pelo
tempo de exposicdo ao feixe de atomos ejetados do alvo. Este tempo é tal que, para
uma determinada taxa de evaporacgéo (~ 0,04 nm/s), propicie um filme nanomeétricos
com espessuras entre 1 e 100 nm, acima desta regido, em geral, as propriedades dos
materiais sdo governadas pelo volume (bulk) e ndo por efeitos de superficies.

Nesta Tese, usamos o sistema Magnetron Sputtering modelo ATC ORION-8 da
empresa AJA International (Figura 3.2), instalado no Laboratério de Espectroscopia

Mossbauer e Magnetometria (LEMAG) da Universidade Federal do Espirito Santo
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(UFES), foi usado para preparar as nanoestruturas artificiais (multicamadas). Nesse
equipamento € possivel depositar camadas finas e homogéneas, com baixissima
rugosidade superficial/interfacial devido a baixa pressdo de trabalho (P;) de

2,0 mTorr.

FECHAR N
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Figura 3.2 - Foto do equipamento Magnetron Sputtering instalado no LEMAG.

O Sputtering Orion-8 possui sete Magnetrons, onde séo colocados os alvos dos
materiais. Essas Magnetrons sdo montadas na base da camara principal de deposicéo
com a configuracdo confocal (inclinadas de 32°) relativamente a normal do porta-
substrato, que, por sua vez, conectado a um motor de passo que gira com uma
velocidade constante, mas que também pode ser variada entre 0 a 40 rpm. Maiores
detalhes do sistema de Sputtering sdo encontrados em outros trabalhos do grupo do
LEMAG [64,66]. A altura do substrato em relagcdo as magnetrons foi mantida em
38 cm, conforme sugestdo do fabricante para melhor homogeneidade e taxas de
deposicdo uniformes. O controle de posicionamento do porta-substrato é feito
manualmente. O porta-substrato pode ser aquecido até 850°C e mantido na
temperatura escolhida durante a deposicdo dos filmes. Todas as deposicdes
realizadas neste trabalho ocorreram em temperatura ambiente (substrato refrigerado
por um circuito de agua gelada (chiller) mantida em 20 °C). Na camara principal de
deposicdo had um sistema de bombeamento, com bombas mecénica (marca Adixen
Série ACP15) e turbo-molecular (da marca Pfeiffer Vacuum TMU521P), que bombeia
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a uma pressao residual da ordem de 2,0 x 1078 Torr (chamada de pressdo de base,
Pg). Os filmes finos foram preparados quando o vacuo atingiu valor menor ou igual a
4,0x 1078 Torr .

Para ndo modificar substancialmente os gases constituintes da camara de
deposicao, entre as trocas consecutivas dos substratos, no Sputtering Orion-8 hd uma
antecamara acoplada, conhecida como Load Lock Chamber, também de ultra alto
vacuo (Ultra-High-Vacuum - UHV: vacuo de 2,0 x 107 Torr obtido em poucas horas
apos sua abertura para substituicdo do filme preparado pelo substrato novo). Um
sistema de medida do gas residual da camara de deposicdo (RGA: Residual Gas
Analyzer) é eventualmente usado para verificar os constituintes dos gases residuais
da camara de deposicdo. Esse procedimento garante que todos os filmes sao
preparados com uma atmosfera residual controlada. Durante a preparacao dos filmes,
nao foram notadas mudancas significativas dos gases residuais, mesmo apos trocas
de alvos e aberturas da camara de deposicéo para verificacdo de curto-circuito entre
o alvo e o Magnetron. Maiores detalhes do processo de controle do gas residual da
camara de deposicdo podem ser obtidos na Ref. [66]. Finalmente, a deposicdo dos
filmes finos é feita via computador, através do sistema de controle Phase 1I-J, que
permite ao usuario operar manualmente ou no modo automatico. Neste ultimo, o
usuério consegue detalhar os parametros a serem utilizados durante a deposi¢do. Ou
seja, permite programar o tempo da deposi¢cao de cada camada, o acionamento da
abertura e o fechamento dos obturadores (shutters), o controle da pressao de trabalho
(Pr) através do monitoramento do fluxo do gas (Ar), a velocidade do motor de passo
do porta-amostra, a temperatura do substrato e 0 acionamento do plasma por meio
dos Magnetrons, que estdo ligados por meio das fontes DC e/ou RF. Esse modo
(automatico) de operacdo do sistema Sputtering é feito com a montagem de um
arquivo denominado de sequéncia de operagcdo, estas sequéncias podem ser
construidas de acordo com as espessuras desejadas (estimadas pela taxa de
deposicao previamente determinada por difracdo de raios-X), 0 nimero de repeticdes
das camadas que se deseja produzir as nanoestruturas, assim como a escolha da
poténcia (P), tensdo (V) ou a corrente (I) utilizada no magnetron entre outras

caracteristicas dos filmes finos desejados.
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3.1.2 - Detalhes da Limpeza do Substrato de Si

A limpeza do substrato de Si seguiu metodologia previamente estabelecida no
LEMAG [64,66,67]. O processo consistiu na limpeza com solventes orgéanicos na
seguinte sequéncia:

* O substrato de Si(100), em forma de um disco de didametro 10 cm (wafer), foi cortado
em pedacos com dimensdes de aproximadamente 10 x 10 mm? (tamanho do
substrato adequado para realizar as caracterizacdes fisicas propostas neste trabalho).
Durante o corte do substrato foi feita uma marcagéo paralela a direcdo [110] do Silicio
wafer. Esta marca € importante para ser a referéncia na preparacdo das amostras e
na caracterizacdo das anisotropias magnéticas por VSM, MOKE e FMR;

* O processo de limpeza inicia com a insercao dos substratos em um Becker com uma
solucdo de agua e detergente neutro. Apos 15 minutos no ultrassom, os pedacos de
substratos eram removidos e submergidos em outro recipiente contendo acetona P.A.,
e submetidos novamente, ao ultrassom por mais 15 minutos;

* Por fim, uma ultima limpeza fazendo uso ultrassom é feita com alcool isopropilico
P.A. por 15 minutos. Apos as limpezas com ultrassom, os substratos sdo colocados
em um Becker com &lcool isopropilico P.A. e mantidos neste banho até sua devida
utilizacdo. Antes preparacdo do porta-amostras para deposi¢cdo, o substrato é
removido do banho de alcool e, sua superficie € jateada por um fluxo de gas de
nitrogénio ionizado (presséo de trabalho de 100 Psi produzido pelo equipamento lon-
Tech) para limpeza remocdo de gotas e possiveis poeiras aderidas em suas
superficies. A contaminacdo por poeira do ambiente sobre o substrato de Si foi
significativamente reduzida através destes procedimentos, destacando que todo o

manuseio dos substratos foi realizado com luvas de latex sem po e pincas de ago inox.

3.1.3 - Preparacéao para Deposi¢cao das Camadas

Os alvos utilizados para a preparacdo das nanoestruturas, tém pureza acima
de 99,95%, os quais, por sua vez, sao inseridos nos Magnetrons adequados (alvos de
materiais ferromagnéticos dispostos na configuracdo dos iméds de confinamento do
plasma para alvos magnéticos). Como dito anteriormente, os substratos, por sua vez,

sao inseridos ou retirados pela antecamara (Load Lock), sem quebrar o vacuo da
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camara principal. O processo de limpeza dos alvos chamado de pré-sputtering € feito
para a limpeza da superficie do alvo. E necessario que o substrato esteja na camara
de deposicéo para evitar que o alvo seja contaminado pela atmosfera da Load Lock
gue possui um vacuo com qualidade inferior. Durante o pré-sputtering os obturadores
dos Magnetrons ficavam fechados, impedindo que qualquer material alcancasse o
substrato. Apdés a limpeza dos alvos e a recuperacdo da pressdo de base de
4,0 x 1078 Torr, a camara principal é preenchida com gas Ar ultrapuro (99,999%
— 5N) a uma presséo de 2,0 x 1073 Torr (Pr), que era obtida com o controle do fluxo
de Ar e da abertura parcial da valvula gaveta semiautomatica que separa a camara
principal da bomba turbo molecular. Os principais para@metros para a preparacéo dos

filmes finos deste trabalho estdo dispostos na Tabela 3.1

Tabela 3.1 - Parametros experimentais usados durante a preparacdo dos filmes finos deste trabalho.

Pressdo de Base Py =4,0x10"8Torr
Presséao de Trabalho Pr=2,0x1073Torr
Distancia do alvo-substrato  d = 38 cm
Temperatura do substrato T, =293 K (20°C)
Fluxo de argobnio (Ar) F, = 20 sccm
Angulo obliquo fixo (8) 6 = 32°

3.1.4 - Escolha dos Materiais para a Construcao das Valvulas de Spin

Os materiais padrdo usados nos sistemas de valvulas spin (VS) podem ser
divididos em trés categorias diferentes: ferromagnético (FM), ndo magnético (NM) e
antiferromagnético (AF). A VS tem duas camadas ferromagnéticas chamadas de FM1
e FM2, a primeira é mais suscetivel a mudanca de campo magnético externo, sendo
chamada de “camada livre” (free layer). A camada FM2 interage com a camada
antiferromagnética adjacente devido ao efeito de Exchange Bias (EB), sendo esta
chamada de “camada presa” (pinned layer). Como material FM1, a liga binaria
Nis1Fe19, conhecida como permalloy (Py), € uma das mais usadas na industria devido
ao fato de ser um magneto mole [1]. Para a camada FM2, foi escolhido o cobalto (Co),
porque apresenta uma magnetizacdo de saturacdo diferente do Py, possibilitando a

separacdo das absorcdes ressonantes nas medidas de FMR durante toda a



40

dependéncia angular. Cabe dizer que o Co em filmes finos (espessuras de alguns
nandémetros) tem sido reportado com estrutura cubica de face centrada (FCC)[1]. Um
dos critérios para selecédo do espacador ndo magnético (NM) é a alta condutividade;
entre 0s metais mais utilizados se destacam Ag, Au e Cu, Rh, Ru, onde o Cu se
destaca devido ao seu bom custo-beneficio, adicionado ao fato de sua estrutura
apresentar estrutura FCC e seu parametro de rede ag, = 0,361 nm ndo ser muito
maior que os dos materiais mais empregados na fabricacdo das multicamadas Py
(apy = 0,357 nm), Co (ac, = 0,354nm) e IrMn (a;ry, = 0,378 nm) [1,68]. Essas
condi¢des causam uma baixa tenséo interfacial entre as camadas Cu/Py, IrMn/Cu e
Cu/Co. A camada semente (buffer), crescida sobre o substrato de Si, € uma parte
padréo para o crescimento de qualquer valvula de spin. Sua principal funcéo é induzir
uma textura (111) no empilhamento das diferentes camadas (Py, Co, IrMn) da véalvula
de spin deste trabalho [64]. Por exemplo, a textura (111) da fase FCC foi reportada
com fator importante para o aumento do efeito GMR em sistemas de valvulas de spin
[69]. Como camada antiferromagnética (AF), as ligas FesoMnso (FeMn) e IrzoMnsgo
(IrMn) sdo as mais usadas, com predominancia da liga IrMn devido ao valor de sua
temperatura de Neel (Ty) ser bem acima da temperatura ambiente (Ty = 690 K para
o IrMn) e sua temperatura de bloqueio de Tz = 540 K [1], liga esta que também possui
maior resisténcia a corrosdo. Foram adotadas as espessuras de 10 nm para as
camadas FM1 e FM2, essa quantidade de material foi escolhida para satisfazer a
sensibilidade das técnicas de caracterizacdo utilizadas. Para a camada
antiferromagnética, foi adotada a espessura de 8 nm de IrMn, que é suficiente para
estabilizar a anisotropia unidirecional [29]. Estudos anteriores realizados no LEMAG,
concluiram que para espessuras da ordem de 8 nm o efeito das tensées devido ao
descasamento da rede cristalina sdo reduzidos [28,64]. Finalmente, a espessura do
espacador de Cu, levou em consideracao que espessuras inferiores a 5 nm poderiam
ter pinholes (buracos), responséaveis por acoplar magneticamente as camadas FM1 e
FM2. Nessa espessura de 5nm do Cu espacador, conforme reportado na literatura
[33], 0 acoplamento de troca entre as camadas FM1 e FM2 é relativamente baixo.
Na Tabela 3.2 estdo dispostas as taxas de deposicbes de cada um dos
materiais depositados (Py, Cu, Co e IrMn) e a poténcia, tenséo e a corrente em suas

respectivas magnetrons.
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Tabela 3.2 - Taxas de deposicéo dos alvos utilizadas na preparacdo dos filmes

Alvos Pureza (%) Poténcia (W) Tenséo (V) Corrente (md) Taxa (nm/s)
Cu 99,99 36 363 100 0,053 £+ 0,001
Py=NisiFe1o 99,95 72 356 200 0,038 £ 0,002
Co 99,99 66 326 200 0,040 £+ 0,002
Ir20Mnso 99,95 35 349 100 0,037 + 0,001

Uma estimativa prévia das taxas de deposicéo é feita com uma balanca de
Cristal de Quartzo. E possivel mover o Cristal de Quartzo para o foco da deposicéo
ou aproxima-lo do porta-amostra durante o crescimento do filme para monitorar a taxa
de deposicao. Este cristal, ap0s a calibracao, € utilizado eventualmente para conferir
as taxas de deposicao durante a producdo das amostras. Determinada a taxa de
deposicao pelo cristal de quartzo para cada material, filmes de 50 nm de espessura
foram preparados para uma melhor calibracdo da taxa de deposicdo para cada
material (Py, Cu, Co e IrMn), determinadas por refletividade de raios-X (RRX), onde
entdo se verificou efetivamente a taxa de deposi¢cdo de cada material (Tabela 3.2).
Tomando a razao entre a espessura desejada e a taxa de deposicéo (obtida por RRX)

de um dado material é obtido o tempo de deposicéo do filme.

3.1.5 - Crescimentos das Valvulas de Spin na Geometria de Sputtering Obliquo

As Valvulas de Spin (VS), preparadas e caracterizadas nesta tese de
doutorado, tém o seguinte arranjo basico de empilhamento das camadas:
Si(100)/Cu(8nm-¢;)/Py(10nm-¢;)/Cu(5nm-¢;)/Co(10nm-¢;)//IrMn(8nm-¢;)/Cu(3nm-
¢;), onde ¢; € o angulo azimutal de rotacéo do crescimento colunar da camada relativo
a referéncia da direcdo [110] do substrato de silicio (marca previamente definida
durante o corte). Essa rotacao ¢; das camadas individuais (Cu, Py, Co e IrMn) relativa
a marcacao do substrato de Si é definida conforme Figura 3.3 (vide a base da camara
de deposicdo - vista de cima). Nessa figura é também possivel notar o angulo
a = 51,4° entre as sete Magnetrons, o angulo azimutal ¢; e o angulo obliquo 8 = 32°,

gue cada uma das Magnetrons faz relativamente ao centro do substrato.
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Camara

Si[110]
X..... < e s R

Load Lock

e =32°

obliquo

a = (360°)/7 =51,4°

¢@; = {Z entre [110] e a posicao de cada
alvo, }, {i = 1(Cu), 2(NiFe), 3, 4, 5, 6(Co)
e 7(IrMn)}

Figura 3.3 - Esquema da geometria da deposic¢ao obliqua por Sputtering Orion-8 da AJA Internacional.
O angulo obliquo 8 do Sputtering Orion-8 é de 32°. O angulo ¢; é o angulo azimutal que a dire¢éo [110]
do Si faz com um arbitrario magnetron.

Definidos esses parametros geométricos da camara de deposicao, a direcao
[110] do silicio foi primeiramente orientada em um alvo de referéncia (no caso alvo
#6). Com o auxilio do gonidmetro (acoplado ao eixo de rotacdo do substrato),
desenvolvido neste trabalho, qualquer angulo azimutal ¢; de orientacdo para a
deposicédo de cada material pode ser obtido (vide esquema mostrado na Figura 3.4).
Em outras palavras, considerando que (i) o porta-substrato foi mantido parado durante
a deposicao de cada camada, que (ii) o angulo obliquo de deposi¢do sempre sera de
0 = 32° e que (ii) o unico angulo modificavel foi o azimutal (¢;), as camadas
individuais tiveram suas morfologias definidas pela deposicdo obliqua.
Consequentemente, devido a suas anisotropias de forma, as dire¢des do eixo uniaxial
das camadas individuais da VS ficaram previamente estabelecidas conforme
esquematizado na Figura 3.4. O arranjo das anisotropias, mostrado na Figura 3.4 é

para um angulo arbitrério ¢ entre as dire¢cdes de anisotropia do Py e Co da VS—o¢.
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Figura 3.4 - Configuracdo da geometria de deposigao obliqua por sputtering. Esquema para escolha
arbitraria de um angulo azimutal ¢ onde sera preestabelecido o angulo ¢ entre a direcdo da anisotropia
uniaxial da camada de Py e a de Co.

Mais detalhadamente, o crescimento por etapas das camadas individuais
seguiu a seguinte metodologia: alinhada a direcdo [110] do substrato de Si com
relacdo ao alvo desejado, realizamos a deposicdo do material com a espessura
desejada (alvo parado durante a deposi¢cao). Em seguida, com uso do goniémetro e
conhecendo a posicdo do segundo alvo (Magnetron) a ser depositado, o porta-
substrato foi girado até parar sobre 0 novo Magnetron. Se a orientacdo da morfologia
era coincidente com a da camada ja depositada, uma nova deposicdo era realizada.
Caso contrario, o porta-substrato era rodado de um angulo ¢, portanto, é possivel que
as estruturas colunares das camadas adjacentes sejam coincidentes (¢ = 0°) ou
arbitrarias (¢ # 0°). Em seguida, o procedimento de rotacdo do porta-substrato sobre
os diferentes alvos foi repetido até que todas as camadas fossem depositadas,
seguindo o esquema mostrado na Figura 3.5. Aqui duas VS particulares serdo
detalhadas: a VS—¢ = 0° (Figura 3.5(a)) e a VS—¢ = 90° (Figura 3.5(b). Durante o
crescimento da VS—¢ = 0°, a marcagao do Si foi orientada da mesma forma (¢ = 0°)
sobre os diferentes alvos (Magnetrons). Ou seja, todas as camadas individuais tinham
suas morfologias colunares crescidas ha mesma direcdo, logo o angulo azimutal entre

as camadas foi nulo (¢ = 0°) vide Figura 3.5(a).
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Por outro lado, paraa VS—¢ = 90°, as camadas de Py e a camada de Cu sobre
o substrato de Si, tinham a mesma morfologia (alinhamento) de crescimento colunar
(@ = 0°). Entretanto, as camadas posteriores de Cu (separadora), Co e IrMn foram
rotacionadas de 90° relativamente a orientacdo do zero para cada alvo, dado pela
marcac¢ao do substrato de Si, vide Figura 3.5.(b). Com este procedimento, foi possivel
preparar uma VS com dire¢des de anisotropias uniaxial e unidirecional ndo colineares.
Usando este procedimento experimental um amplo intervalo de variagdo angular entre
0s eixos de anisotropias das camadas FM pode ser produzido, fato inovador deste
trabalho devido a geometria da camara de deposicéo adicionado aos procedimentos

aqui estabelecidos.

Figura 3.5 - Deposicdo por etapas das camadas seguindo a ordem Cu(3nm), Py(10nm), Cu(5nm),
Co(10nm), IrMn(8nm) e Cu(3nm) para duas valvulas de spin: (a) VS— ¢ = 0° e (b) VS— ¢ = 90°; segundo
a nomenclatura de referéncia dos angulos azimutais (vide Tabela 3.3).

Conforme ja& mencionado, a ideia desta tese de doutorado foi produzir dois
conjuntos de VS. O primeiro conjunto de VS (Conjunto I) apresenta-se com todas as
camadas individuais depositadas sob influéncia do efeito de sombreamento, ou seja,
com o porta-substrato parado gerando morfologias colunares em todas as camadas
individuais da VS. No segundo conjunto de VS (Conjunto Il), toda a metodologia do
Conjunto | foi repetida, exceto para o crescimento da camada espacadora de
Cu(5nm). Neste caso (Conjunto Il), a deposi¢céo da camada de Cu foi realizada com a
rotacdo do porta-substrato a uma velocidade angular de 40 rpm. Com esta rotacao,
durante a deposi¢ao de Cu, a morfologia colunar foi perdida [30]. A comparacéo entre

os resultados dos Conjuntos | e Il de VS nos permite estudar o papel da morfologia e
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da rugosidade interfacial nas propriedades magnéticas, estruturais e de transporte

elétrico das VS.

3.1.6 - Conjunto I: Cobre Espacador e as outras Camadas Fixas

No Conjunto | (através da deposi¢cdo obliqua), os eixos de anisotropias das
camadas ferromagnéticas ficaram preestabelecidos e indiretamente o eixo de
anisotropia unidirecional (EB). Todas as camadas foram depositadas com o porta-
substrato parado, com a finalidade de que as morfologias interfaciais das camadas se
propagassem. Esse conjunto de nanoestruturas artificiais teve os angulos azimutais
@;, das camadas individuais, variando segundo as condicfes dispostas na Tabela 3.3
e esquematizadas na Figura 3.6. Na Figura 3.6 sdo destacadas as possiveis direcées
dos eixos de anisotropias do Py e Co, assim como o eixo de anisotropia unidirecional
(EB), representado na camada do IrMn de forma ilustrativa, porém esta anisotropia é

estabelecida na interface do sistema Co/IrMn.

p=0° ¢=30° ¢ =45° ¢ =60° ¢ =90°

Si[110]

B

Si[110] Si[110] } Si[110]
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Figura 3.6 - Diagrama da textura de gréos colunares das camadas depositadas paradas e os eixos de
anisotropias das camadas ferromagnéticas (Py e Co) e da anisotropia unidirecional, representada na
camada de IrMn. Nas figuras esta realgada a textura colunar devido ao efeito de self-shadowing (efeito
de sombreamento na deposi¢éo obliqua).
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Tabela 3.3 - Angulos azimutais das camadas para estabilizacdo das possiveis direcdes de anisotropias
de forma de cada camada magnética para Conjunto | de amostras (todas camadas depositadas
paradas).

Nome da amostra VS-p=0° VS-p=30° VS-¢p=45° VS-p=60° VS-¢=90°
Camada/angulo azimutal o (©) Q) o (®) ?(°) ()
Cu(8nm) 0 0 0 0 0
Py(10nm) 0 0 0 0 0
Cu(5nm) 0 30 45 60 90
Co(10nm) 0 30 45 60 90
IrMn(8nm) 0 30 45 60 90
Cu(3nm) 0 30 45 60 90

3.1.7 - Conjunto II: Cobre Espacador - Cu(5nm) Depositado com 40 rpm e as

outras Camadas Depositadas com Porta-Substrato Fixo.

Com intuito de reduzir a rugosidade superficial e quebrar a continuidade da
morfologia entre as camadas de Py e Co do processo de deposicéo, foi crescido um
conjunto de VS com o espacador de Cu(5nm) girando com velocidade de 40 rpm. As
nanoestruturas artificiais do Conjunto Il estdo apresentadas na Tabela 3.4 e as

orientagdes das anisotropias representadas na Figura 3.7.

@=0° ¢=30° ¢ =45° ¢ =60° ¢ =90°

Si[110] Si[110];

si[110]i Si[110] Si[110]

Figura 3.7 - Representacdo dos eixos de anisotropias das camadas magnéticas para o espacador de
Cu(5nm) depositado girando (w = 40 rpm). Na figura esta realgcada a quebra de morfologia devido a
deposicao girando do espacador de Cu(5nm), entretanto as outras camadas ainda apresentam textura
colunar devido ao efeito de self-shadowing para a estabilizacéo dos eixos de anisotropias.

Devido a deposicdo com o porta-substrato girando, o espacador de Cu teve sua
morfologia mais homogénea e praticamente sem estrutura colunar dos graos

cristalinos [30]. Os eixos de anisotropias das camadas ferromagnéticas e do efeito de



a7

EB (anisotropia unidirecional) foram preparados de forma a ficar equivalente as

amostras do Conjunto | (vide representacado na Figura 3.7).

Tabela 3.4 - angulos azimutais das camadas para estabilizacdo das possiveis dire¢cdes de anisotropias
de forma de cada camada magnética para Conjunto Il de amostras (todas camadas depositadas
paradas). Cu(5nm) depositado com substrato girando w = 40 rpm.

Nome da Amostra VS-p=0° VS-p=30° VS-p=45° VS-p=60° VS-9p=90°
Camada/Angulo Azimutal o (©) o (©) e) e) e)

Cu(8nm) 0 0 0 0 0
Py(10nm) 0 0 0 0 0
Cu(5nm) W =40rpm w =40rpm w =40rpm w =40rpm w =40rpm
Co(10nm) 0 30 45 60 90
IrMn(8nm) 0 30 45 60 90
Cu(3nm) 0 30 45 60 90

Vale salientar que as camadas buffer de Cu(8nm) e a camada ferromagnética

de Py(10nm) para ambos os Conjuntos (I e 1) sempre foram depositadas com ¢ = 0°.

3.2 - Difrac&o de raios-X: Altos Angulos (6-26)

Os raios-X, que sao radiacdes eletromagnéticas com comprimento de onda (A1)
da ordem de décimos de nandémetros, sao frequentemente usados para estudar a
simetria e/ou estrutura cristalina dos materiais (arranjo atbmico da matéria) por meio
de analise dos padrdes de difragdo ou difratogramas. As medidas de difragdo de raios-
X (DRX) foram realizadas, em temperatura ambiente, no difratdbmetro da Rigaku
Ultima IV (Figura 3.8(a)). Esse equipamento possui um gonidémetro horizontal, um
detector para medida da intensidade dos raios-X, um tubo de Raios-X de cobre (Cu)
que, com filtro de Ni (absorc¢ao da linha Kg), opera com radiagao da linha K, do Cu [4
médio [(K,; + K,2)/2] foi de 0,15418 nm]. Os padrdes de difracdo de raios-X (DRX)
foram tomados em varredura angular na faixa de 20° < 6 < 60°. Devido a
configuracdo de Bragg-Brentano (6-26), somente os planos cristalinos paralelos ao
plano dos filmes finos sédo observados (planos paralelos ao do substrato), conforme

esquematizado na Figura 3.8(b).



48

Figura 3.8 — (a) Equipamento de raios-X utilizado da marca Rigaku modelo Ultima IV. Diagrama da
difrac@o de Bragg, geometria 826 (Bragg-Brentano) e a diferenga de caminho optico entre os dois
feixes incidentes [68].

Com a analise dos padrdes de DRX foi possivel estudar: (i) tensfes residuais
nas redes cristalinas devido ao ndo casamento dos parametros de redes nos
crescimentos de camadas consecutivas e efeitos de temperatura [68], (i) as fases
cristalinas de cada camada crescida, entre outros fatores. Outro parametro fisico
importante foi o tamanho de gréo cristalino, que esta relacionado a largura a meia
altura (FWHM - Full Width at Half Maximum) dos picos de Bragg de uma dada fase. A
largura do pico de difragdo (em um dado valor de angulo 8) € inversamente
proporcional ao tamanho do grdo e este parametro (tamanho de grdo) pode ser
calculado usando a Equacdo de Scherrer (limite maximo para validade dessa
expressdo € um tamanho de grdo de 100 nm [68]) que, por sua vez, esta acoplado

com a espessura do filme, é dada por [68].

KA
B cosbp

Lgrao = Equacéo (3.1)

onde K é o fator de forma (K = 0,9 para graos esféricos), f§ = (FWHM) € largura a
meia altura do pico em radianos e 65 € 0 angulo de Bragg do pico difratado. No caso
da existéncia de mais de um pico de difracdo para a fase no padrédo de DRX (nédo é o
caso de filmes com crescimento orientados) é recomendado usar o método de
Williamson-Hall [70]. Por outro lado, para estudos dos filmes finos existe uma melhor
configuragdo de detecgdo que elimina a contribuicdo do sinal do substrato das
nanoestruturas, que é a técnica GIXRD - Grazing Incidence X-ray Diffraction [71].
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3.2.1 - Diferengas entre GIXRD e DRX Convencional

A diferenca da técnica GIXRD e o DRX 6-26 (Bragg-Brentano) € que o feixe
incidente € mantido fixo em um angulo rasante a (entre 0,5° e 5°) relativamente ao

7

plano do filme fino e o detector € movimentado na faixa angular desejada para
obtencdo do padrdo de DRX. Com a GIXRD é possivel detectar graos em varias
orientacdes dentro do filme fino, incluindo aquelas inclinadas com relagéo a superficie
da amostra/substrato. Quanto mais rasante (relativo ao plano da amostra) for o angulo
de incidéncia a, maior sera a resposta do material do filme, ou seja, o padrao de DRX
fica dominado pela resposta do material do filme, reduzindo assim a contribuicdo do
substrato ao maximo (proporciona um estudo do perfil das camadas [71]), conforme

sugere 0 esquema mostrado na Figura 3.9.

’c@/

e
e/”c‘/ “axad
/*@\%’S\:/

= 26-0 scans: Bragg-Brentano convencional
Somente grdos alinhados paralelos a superficie

graos

DRX
GID =+ 6fixa, 26 scans: GIXRD

Graos em outras dire¢des cristalograficas

Figura 3.9 - Diferenca da contribuicdo dos sinais das orientacdes dos graos constituintes de um sistema.
Na analise convencional de raios-X (6-26), as reflexdes paralelas ao plano do filme sao observadas,
enguanto na andlise de raios-X rasantes (GIXRD) outras contribuices ndo paralelas também estédo
presentes no padrao de difracao.

Assim, enquanto a andlise convencional de difracdo 8-26 acoplado detecta
somente graos com orientacdo paralela ao plano de incidéncia da superficie da
amostra (possui sinal dos artefatos do substrato), na geometria de GIXRD a referéncia
para o angulo de difracdo ndo é mais a superficie da amostra, mas sim o proprio
conjunto de planos que da origem a difracéo do pico e outras informacdes relevantes
estdo presentes. A configuracdo do GIXRD foi estabelecida com o angulo incidente
da fonte de 6 = 0,8°, angulo posterior ao angulo critico 6, do pico das curvas obtidas

por refletividades de raios-X (RRX).
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3.2.3 - Refletividade de Raios-X (RRX)

A difratometria de raios-X de angulos rasantes (260 < 15°), devido suas
caracteristicas é chamada de Refletividade de Raios-X (XRR, do inglés X-Ray
Reflectivity). Esse € um método bastante usado para se determinar propriedades de
crescimentos de filmes finos e/ou multicamadas (nanoestruturas artificiais), ou seja,
determinar espessuras (t) das camadas individuais, as rugosidades interfaciais (o)
das camadas adjacentes e possiveis graus de interdifusdo atbmica nas interfaces
adjacentes (estas propriedades sdo obtidas com ajustes dos padroes de XRR
experimentais). Por exemplo, na Figura 3.10 é exibido um padréo de XRR especifico,
mostrando como as propriedades (densidade, rugosidade e espessura da camada)
podem ser determinadas e onde elas influenciam na forma do padrdo. Para ajustes

das curvas de RRX usamos o programa Dyna do instituto Néel [72].
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Figura 3.10 - Curva de refletividade de raios-X (padrdo XRR) para um filme com especificacdo dos
principais parametros obtidos da técnica de RRX. Todos os padrbes de XRR obtidos neste trabalho
foram ajustados usando o programa Dyna [72]. Assim, foram determinados quantitativamente os
valores das espessuras e rugosidades interfaciais das camadas individuais, a camada formada devido
ao processo de interdifuséo, etc [71,73].
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3.3 - Microscopia de Forca Atdmica (AFM)

A microscopia de Forca Atbmica é uma técnica consiste de na utilizacdo do
efeito piezoelétrico para medir pequenas forcas que aparecem quando os &tomos ou
moléculas se aproximam um do outro, dai surge o nome de Microscopia de Forga
Atdmica (AFM — Atomic Force Microscopy).

A Microscopia de Forca Atdmica usa um cantilever flexivel como um tipo de
mola para medir a forca entre a ponta (sonda) e a amostra. A ideia basica do AFM
consiste no fato que as forgas presentes locais atrativas ou repulsivas entre a ponta e
a amostra sé@o convertidas em uma deflexado ou curvatura do cantilever. O cantilever
é fixado a uma parte rigida do substrato que € anexado ao microscopio, e dependendo
se a interacdo na ponta é atrativa ou repulsiva, o cantilever sera defletido para mais
perto ou longe da superficie da amostra. A deteccao da deflexdo do cantilever é feita
através de um feixe de laser que é refletido na parte superior do cantilever em direcéo
a um fotodiodo. Uma pequena mudanca do angulo de deflexdo do cantilever é
convertida em um sinal de intensidade (voltagem) no sensor, mais detalhes podem
ser encontrados na literatura [74,75]. O sistema de detec¢cdo é mostrado na Figura
3.11(a) e um esquema representativo do microscopio SPM-9600 da marca Shimadzu

utilizado neste trabalho esta descrito na Figura 3.11(b) [76].
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Figura 3.11 — (a) llustracdo de deteccdo do fotodiodo para as deflexBes verticais e horizontais do
cantilever. (b) esquema simplificado do microscépio AFM SPM-9600 [76].
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3.4 - Caracterizacdo Magnética das Valvulas de Spin

3.4.1 - Magnetometro de Amostra Vibrante (VSM)

Magnetdmetro de amostra vibrante (VSM) € um dos principais métodos de
estudo das propriedades magnéticas de materiais [1,3,77]. Seu principio basico de
operacdo se deve ao fluxo magnético variavel induzido em bobinas de captacdo. A

tensdo induzida, dependente do tempo, € dada por:

d de¢ d ~
Vbobina = d_(f = d_(:d_i Equacao (3-2)

Na Equacéo (3.2), ¢ é o fluxo magnético envolvido pela bobina de captacao, z € a
posicdo vertical da amostra em relacdo ao centro das bobinas captadoras e t é o
tempo. Para uma posicao de amostra oscilante sinusoidal, a tensédo gerada na bobina
€ dada por:

Vbobina = mQ2rfC)[Asin(2rft)] Equacéo (3.3)

Onde C é uma constante de acoplamento, m € 0 momento magnético da amostra e A
e f sao respectivamente a amplitude e a frequéncia de oscilagdo da amostra dentro
das bobinas. As bobinas de captacao sao dispostas em série e enroladas em sentidos
opostos resultando em uma regido de maximo gradiente entre suas ligacdes -
gradidmetro. A aquisicdo de dados de momento magnético envolve a medigdo do
coeficiente da resposta de tensdo senoidal da bobina de deteccéo (a sensibilidade do
VSM ¢é cerca de ~ 10~° emu). Na Figura 3.12 ha uma representagdo do médulo VSM
acoplado no PPMS-Evercool-Il (Physical Properties Measurement System) instalado
no LEMAG. Todas as medidas M(H) foram realizadas a 300 K.
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Figura 3.12 - Fotos do equipamento PPMS-Evercool-Il da empresa Quantum-Design e do médulo VSM
usado neste trabalho. O sistema é constituido por um ciclo fechado de Hélio. A amostra € presa em um
suporte de quartzo que estd anexada a uma haste de fibra de carbono. Essa haste é presa por pino
magnético no motor do VSM. A amostra fica termalizada na temperatura escolhida, as medidas podem
ser feitas na faixa de temperatura entre 2 K e 1000 K, e nesta tese foi escolhida a temperatura de 300 K.

Para realizar as medidas de magnetizacdo, lacos M(H), a amostra é
primeiramente posicionada no porta-amostra (quartzo) do VSM, com o angulo relativo
a direcdo do campo DC do PPMS previamente estabelecido (angulos de 6 = 0°, 30°,

45°, 60° e 909), conforme esquema mostrado na Figura 3.13.
Porta amostra do VSM

[110] do Si

b ARk
pgp OLT of yi

Figura 3.13 - Esquema da montagem das VS no suporte do VSM e alguns angulos de medida da
referéncia [110] do Si com relacdo ao campo magnético externo aplicado (esquema para o Conjunto |
de amostras).
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Vale salientar que as bordas de todas as amostras sao retiradas com auxilio de
um cortador de diamante, pois durante a deposi¢cao das camadas ha um acumulo de
material nessas extremidades, esse material presente nas extremidades, faz surgir
sinais espurios, e uma vez que a técnica de VSM mede todos 0s sinais magnéticos
presentes na amostra, eliminamos desta forma qualquer contribuicdo que ndo é
proveniente das valvulas de spin.

Em seguida, o porta-amostra é rosqueado em uma haste longa de fibra de
carbono que, por sua vez, é inserida na camara de amostra do PPMS (probe) e
acoplada na parte superior a um transdutor de velocidade. Esse transdutor oscila
periodicamente no tempo, com seu centro de oscilacdo posicionado no centro vertical
de uma bobina de captacdo do gradibmetro. A posicdo e a amplitude precisas da
oscilagcdo sao controladas a partir do médulo do motor VSM, utilizando uma leitura do
sinal do codificador linear 6tico do transporte do motor linear VSM. A tensao induzida
na bobina captacao € amplificada e detectada no moédulo de detec¢cdo VSM. O modulo
de deteccdo VSM usa o sinal do codificador de posicdo como referéncia para a
deteccdo sincrona. Esse sinal é obtido a partir do modulo do motor VSM, que
interpreta os sinais brutos do motor linear de transporte do VSM. O médulo de
deteccdo VSM detecta os sinais em fases do codificador e da tensao amplificada das
bobinas de capitagdo (pick-up coil). Esses sinais séo calculados e enviados pelo
barramento CAN para o aplicativo VSM em execucao no PC.

Com o procedimento de medida da amostra (Figura 3.13), é possivel
determinar qualitativamente as dire¢cées dos eixos de anisotropias das diferentes
camadas, e os valores dos diferentes campos de saturagcédo (M) e campos coercivos
(H;) das VS [3]. Por exemplo, na Figura 3.14 ha uma representacao esquematica de
um lago M(H) caracteristico de uma VS especifica (VS—¢ = 0°), com destaque para
os dois lacos dos materiais ferromagnéticos Py e Co, assim como a existéncia da
anisotropia unidirecional (EB). Vale lembrar que as diferentes anisotropias contidas
na VS, mudam a forma do laco e complicam bastante as analises, pois 0 método de
VSM ndo €& um método material seletivo, como € o caso da Ressonancia
Ferromagnética (FMR — Ferromagnetic Resonance), que serd discutido

posteriormente.
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Figura 3.14 - Representacdo de uma medida M(H) de uma valvula de spin (VS) na direcao paralela
aos eixos uniaxiais e unidirecional. Devido a configuragao da VS, sabendo da existéncia da interface
Co/lrMn que resulta em um deslocamento em campo para o ciclo de histerese neste ensaio, é possivel
identificar o lago correspondente as camadas livre e presa.

3.4.2 - MOKE - Magnetometria por Efeito Kerr Magneto-Optico

Outro método de caracterizacdo tdo importante quanto o VSM, talvez mais
relevante no caso dos filmes finos, € o0 MOKE. Esse método de superficie (algumas
centenas de nanOmetros de profundidade) também tem sido usado para a
determinacdo de estruturas dos dominios magnéticos, a densidade de spin dos
estados e a din@mica de transi¢do da fase magnética [1,78].

O magnetdmetro Kerr se baseia no efeito Kerr magneto 6ptico [79,80], que € a
mudanca do estado de polarizacao da luz refletida por uma amostra variar seu estado
de magnetizacdo. A luz incidente interage com o meio eletrénico e sua reflexdo traz
informacdo da perturbacdo feita pelo campo magnético externo no tensor
permissividade elétrica do material. O tensor possui informacéo do indice de refracéo,
da constante magneto 6ptica (Voigt) e do estado de magnetizacdo do material, sendo
possivel quantifica-lo completamente de acordo com a técnica Kerr utilizada [79-81].

O experimento utiliza um laser de HeNe estabilizado em intensidade para
produzir um feixe de luz no vermelho (650 nm), que passa por um polarizador, na
sequéncia € modulado por um modulador fotoelastico (PEM) e incide sobre a
superficie da amostra montada dentro de um eletroima Figura 3.15. A amostra reflete
o feixe de luz incidente, que atravessa um segundo polarizador rodado de 90° em
relagdo ao primeiro, isto minimiza a intensidade de luz detectada por um fotodiodo.
Quando o eletroima varia a magnetizacado da amostra, a polarizacdo da luz refletida

sofre uma rotacao (rotagéo Kerr) alterando sua elipsidade (elipsidade Kerr). Portanto,
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resulta em uma variagdo da intensidade de luz que é transformada em sinal elétrico
pelo fotodiodo e enviada a um divisor de intensidade AC/DC. A intensidade AC do
sinal é ligada ao amplificador lock-in digital que ira detectar somente a luz modulada
inicialmente pelo PEM (50 kHz para rotacdo Kerr e 100 kHz para elipsidade Kerr).
Através da interface LabView, o programa MOKE comunica com o conversor A/D e
D/A da placa DAQ (GPIB), medindo para cada campo magnético externo aplicado a
variacdo da intensidade do sinal do fotodetector, que € proporcional a magnetizacao
da amostra. A magnetizacdo é obtida localmente na regido da area iluminada pelo
laser (1 mm?) da amostra, sendo dificil obter seu valor quantitativo, pois pode variar
a penetracdo da luz dependendo da rugosidade da superficie e do substrato utilizado
e, com isso, a estimativa do volume de material que contribui para o seu valor total.
Entretanto, € possivel estudos de magnetometria vetorial (separacdo das
componentes m,, m, € m;), obtenc¢do do indice de refragdo complexo do meio e da
constante magneto-oOptica [81,82]. Se for feito um estudo por espessura da amostra,

€ possivel determinar a constante de anisotropia magnética efetiva K.r com suas

componentes de superficie e volume, assim como separar a resposta de cada camada

magnética fazendo um estudo em relagéo ao angulo de incidéncia do laser [83—-86].

P BN g il

Figura 3.15 -Montagem do aparato de L-MOKE para medidas dos lagcos M(H) do Conjunto Il. Uma
varredura angular de 0° a 360° foi realizada neste estudo com o auxilio de um goniémetro.

Conforme esquematizado na Figura 3.16, dependendo da geometria formada
pelo plano de incidéncia e reflexdo da luz com a direcdo da magnetizacdo, o método
de MOKE pode ser definido como configuracdo (a) Polar (P), onde a magnetizacao

esta perpendicular a superficie da amostra e ao plano de incidéncia da radiacédo, (b)
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longitudinal, onde a magnetizacao esta paralela a superficie da amostra e ao plano de
incidéncia e (c) transversal onde a magnetizacao esta paralela a superficie da amostra

mas perpendicular ao plano de incidéncia Figura 3.16.

(a) Polar (b) Longitudinal (c) Transversal

Figura 3.16 - Geometrias de medidas do MOKE - polar (P), longitudinal (L) e transversal (T),
respectivamente.[81]

As configuracdes longitudinais e polares sado usadas rotineiramente para
detectar os componentes de magnetizacdo no plano ou fora do plano,
respectivamente. Em nosso estudo , usamos MOKE na configuracao longitudinal, com
amostras de 8,0 x 6,0 mm?. O campo maximo aplicado durante a obtencdo dos lagos
M (H) foi de 200 Oe (suficiente para a saturacdo magnética no plano da amostra) e as
medidas foram feitas todas a temperatura ambiente (T = 300 K). Todas as medidas
de MOKE foram realizadas no laboratério de Espectroscopia Hiperfina e Fisica de

Superficie do Departamento de Fisica da UFMG).

3.4.3 - Ressonancia Ferromagnética - FMR

O fendmeno de ressonancia ferromagnética (FMR) ocorre entre a precessao
em fase dos momentos magnéticos de um material FM e uma radiacéo
eletromagnética. A ressonancia ferromagnética propicia estudar as diferentes
contribuicdes de anisotropias magnéticas presentes em filmes finos, multicamadas e
nanoestruturas magneticas. Um campo magnético externo aplicado (H,,) em uma
direcdo qualquer, por exemplo, no caso de nanoestruturas artificiais (no plano do
filme), fornece um torque nos momentos magnéticos. A interacdo de exchange entre
estes momentos, resulta em uma precessdo em fase (modo uniforme) da
magnetizacdo total (M). Uma perturbagdo adicional a este sistema é fornecida pela
aplicagdo de um campo oscilante de micro-ondas (Hgr) perpendicular ao campo Hgy,
impulsionando os momentos magnéticos previamente em precesséo. Da combinacgao

dos efeitos dos campos H,, € do campo de micro-ondas (Hgr) existira, para uma
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frequéncia fixa da micro-ondas, um valor especifico de H,, em que a frequéncia de
precessao da magnetizacdo sera igual a da micro-ondas, produzindo assim uma
absorcao ressonante da radiacdo, ou seja, estabelecendo a condi¢do de ressonancia
ferromagnética. O valor do H,, aplicado na amostra que resulta na absorcao da
radiagdo é chamado de campo de ressonancia ferromagnética e designado por Hp.
Por outro lado, o papel das anisotropias magnéticas (K) presentes nas
amostras € alterar o valor Hy. Por exemplo, quando M esté ao longo do eixo de facil

magnetizacdo o valor do campo de ressonancia Hz necessario para saturar a amostra
e causar uma precessao com frequéncia igual a da micro-ondas é minimo (= H{;“”).

Agora, se 0 sistema esta “saturado magneticamente” ao longo do eixo duro, e a
magnetizacdo M esta localizada em um méximo de energia, nesta condicdo o campo
de ressonancia obtido sera um valor Hg"f“”, que € superior ao valor H};écu.

Uma medida de Hr em funcdo do angulo (¢4) entre o campo H,, € uma
determinada direcdo (marcacédo [110] do substrato de silicio) fornece informacoes
guantitativas e qualitativas a respeito das diferentes contribuicbes de anisotropias
magnéticas presentes na amostra. Em resumo, a anélise da dependéncia angular do
campo de ressonancia [Hgz(¢y)] determina os diferentes campos de anisotropias
existentes nos materiais. Em se tratando de nanoestruturas artificiais de mais de uma
camada FM, a técnica de FMR, devido as magnetizacdes distintas dessas camadas
(depende do material), pode ser considerada material seletivo (a absorc¢des individuais
de cada camada/material (Py e Co) ocorrem em diferentes valores do H,y,).

Para atingir a condicdo de ressonancia (wh = g;ugH,y), onde w € a frequéncia
angular da radiacdo eletromagnética, h € a constante de Planck divido por 2m, g,
corresponde ao fator de Landé e uz 0 magnéton de Bohr. Em geral, 0s experimentos
de FMR séo realizados na banda X cujo dominio varia de 8 a 12 GHz, para frequéncias
nesta banda o0s campos necessarios para ressonancia sado alcangcados com
eletroimds (100 Oe < Hp < 15.000 Oe). Os experimentos de ressonancia realizados
para analise das amostras deste trabalho utilizaram w = 9,26 GHz.

E importante relembrar que as bordas de todas as amostras s&o retiradas com
auxilio de um cortador de diamante, pois durante a deposicdo das camadas ha um
acumulo de material nessas extremidades, esse material presente nas bordas, faz

surgir sinais espurios nas medidas de FMR que podem se sobrepor ao sinal de
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absorcdo dos materiais magnéticos, além de que o sinal das bordas se movem de
acordo com a rotacdo da amostra com o campo aplicado.

O experimento consiste em acoplar amostra, cavidade e radiacdo, de forma
gue este sistema fique em ressonancia, refletindo a menor quantidade de radiacéo
(Ver Figura 3.17). Uma fonte de corrente DC controlada pelo computador fornece uma
corrente para as bobinas do eletroiméa de forma a criar um campo magnético uniforme

na regido da amostra e com variagéo suave e continua. Quando H,, ~ Hg a amostra

absorve a micro-ondas e 0 acoplamento do sistema € quebrado resultando em uma
reflexdo de parte da radiacdo pela cavidade. Esta micro-ondas refletida é detectada
por um fotodiodo que retifica o sinal. Este potencial é entdo filtrado e amplificado por
um lock-in, e enviado ao computador onde é criado um arquivo relacionado absorcéo
de micro-ondas (em Volts) e o campo magnético aplicado em Oe. Devido a utilizac&o
de modulacao e lock-in, o espectro de ressonancia que geralmente € caracteristico de

uma curva lorentziana, tem a simetria da derivada da lorentziana.
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Figura 3.17 - Esquema do equipamento de ressonancia ferromagnética com seus principais itens:
Eletroim&, gaussimetro, Gerador de micro-ondas (Klystron), bobinas de modulagéo, lock-in e uma
cavidade ressonante. Um circulador é empregado de tal forma que o micro-ondas € direcionado para o
detector e ndo retorne ao gerador.

Y

Dado espectro de FMR, os parametros obtidos sdo o campo de ressonancia
(Hg) e alargura de linha do espectro (4H). A partir da analise da dependéncia angular
do Hp e da AH sao obtidos os campos magnéticos efetivos correspondentes as

anisotropias e os mecanismos de relaxacdo da magnetizacao, respectivamente. Os



60

espectros de FMR das diferentes amostras foram tomados, alinhando inicialmente a
referéncia da amostra (marcagao da direcdo [110] do Si) com a dire¢éo do Hgj,, com
0 auxilio de um gonidbmetro a amostra é rotacionada possibilitando a obtencéo da
dependéncia Hy(¢y) [87].

A equacdo que descreve a precessao da magnetizacdo quando um material
FM est& sob influéncia de um campo magnético € obtida considerando que: (i) esta
magnetizacdo média pode assumir uma multiplicidade de orientacdes diferentes, (ii)
h& uma quase-continuidade destas orientagcbes da magnetizacdo em precessao, ou
seja, obtida levando-se em conta a teoria classica para 0 movimento da magnetizacao
[88]. Entdo, o movimento de precesséo livre (ndo-amortecido) da magnetizagdo na

presenca de um campo magnetico efetivo H,r € escrito como:

% = —yM X ﬁeff Equacéo (3.4)
onde y = gu,/h € o fator giromagnético e H,;; € 0 campo magnético efetivo
constituido da soma de todos os campos magnéticos na regido interna da amostra.
Um dos campos que compdem o H,sf € 0 campo oriundo da anisotropia de Exchange
Bias, Hgg, que pode ser compreendida, como um campo magnético interno ao material
favorecendo uma determinada direcdo e sentido. Da Equacdo (3.4) é possivel
demonstrar que o vetor de magnetizacdo tem uma frequéncia de precessao

proporcional ao campo magnético, dada por w = yH,sf (frequéncia de Lamor).

A Equacéo (3.4) ndo considera as perdas de energia (amortecimento da
magnetizacdo), que surgem das interagfes (interacdo magnon-magnon, magnon-
fénon, spin-rede, elétrons de condugéo) [66,87]. Utilizaremos nesta tese de doutorado
para caracterizar as anisotropias magnéticas presentes na amostra somente a
Equacao (3.4). Se o foco da pesquisa envolvesse os mecanismos de relaxacdo da
magnetizacdo, a Eq. (3.4) deveria ser modificada, e um termo de amortecimento
(damping) deve ser adicionado, esta modificacéo resulta na chamada equacao de
Landau-Lifshitz-Gilbert [87]

Para andlise das curvas de ressonancia [Hi(¢)] nas nanoestruturas artificiais
do tipo VS, as diferentes contribuicbes de energias magnéticas do sistema devem ser
levadas em conta [87]. Esta equacdo de energia foi entdo empregada para
determinacdo dos campos de anisotropias e seus respectivos angulos relativos a

referéncia [110] do substrato de silicio:
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Equacéo (3.5)

O primeiro termo da Equacéo (3.5) corresponde a energia de interacao entre o
campo magnético e a magnetizacéo, chamado de energia Zeeman. No segundo termo
séo as energias de forma (desmagnetizacéo) e superficial (Ver Secéo 2.3.2), enquanto
gue o terceiro termo corresponde a contribuicdo da energia devido a anisotropia
uniaxial da camada FM (Ver Secéo 2.4). Como as VS fabricadas neste trabalho séo
compostas de duas camadas FM (Py e Co), a contribuicdo individual destas
anisotropias “intrinsecas” das camadas ferromagnéticas devem ser contabilizadas na
energia, justificando o somatario ser limitado para i = 2. As contribuicdes das energias
relacionadas ao Exchange Bias (Secéo 2.3.3), a formacao de parede de dominio no
AF, a anisotropia rotatéria (Se¢éo 2.3.4) e ao acoplamento bilinear entre as camadas
ferromagnéticas (Secdo 2.1), estdo respectivamente representadas do primeiro ao

guarto termo da segunda linha da Equacéao (3.5).

No caso das nanoestruturas artificiais, foram definidos os seguintes angulos
para os eixos de anisotropia, conforme disposto na Figura 3.18. Os indices 1, 2 e 3,
correspondem respectivamente as camadas FM1, FM2 e AF, os vetores unitarios ;
representam a direcao dos eixos de anisotropia uniaxial das camadas que compdem
aVs.

Figura 3.18 - Sistema de referéncia para o céalculo da disperséo da energia para uma valvula de Spin.
O eixo z esta perpendicular a superficie da amostra [89].
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O modelo, introduzido por J. Smit e H. G. Beljers [87], consiste em considerar
a energia livre magnética total do sistema e minimizar com relacdo a posicao de

equilibrio na presengca do campo magnético. Resolve-se a Equacédo (3.4) para a
multicamada, onde o campo magnético efetivo ﬁeff é definido como o gradiente da
energia magnética livre por unidade de area [H,s; = V;E(M;, My, M5)| onde a energia
magnética é dada pela Equacdo (3.5) em relacdo diferentes contribuicbes de
anisotropias. Ao analisar a Equacao 3.4 individualmente para as camadas FM1, FM2
e AF, obtém-se um sistema de seis equacdes, cuja solucdo resulta em uma relacéo
de dispersdo descrita como um polindbmio de quatro grau. Este polinbmio possui
guatro raizes, das quais € possivel isolar o campo magnético em funcao da frequéncia
de micro-ondas, razao giromagnética e dos campos efetivos de anisotropias. Duas
destras quatro equacdes para 0 campo magnético geram valores positivos para Hp,
portanto, estas devem ser utilizadas para o ajuste numérico da dependéncia angular
de Hgi(¢y) [87]. Da Equacédo (3.4) e (3.5) foram obtidos os valores campo de
anisotropia uniaxial do Py e Co, o valor da interacdo de Exchange Bias, a anisotropia
rotatéria e o valor da interacdo de troca entre duas camadas magnéticas,
representado pelo campo bilinear.

3.4.4 — Magnetorresisténcia pelo Método de Quatro Pontas

Desde 1879 foi demonstrado experimentalmente que uma placa soélida fina
submetida a uma corrente elétrica e um campo magnético externo (perpendicular ao
fluxo de corrente e ao plano da placa) tinha sua resisténcia elétrica modificada [3]
(criacdo de uma tensdo elétrica na borda perpendicular ao movimento das cargas —
Efeito Hall). Foi também mostrado que materiais ferromagnéticos submetidos a
campos magnéticos (modificacdo da estrutura de dominio) tinham uma contribuicdo
adicional (< 2% para os FM convencionais) para a magnetorresisténcia devido a
anisotropia aleatéria [1,90]. Somente em 1988, estudando multicamadas compostas
pelo empilhamento de algumas dezenas de repeticbes da estrutura Fe/Cr, onde a
espessura da camada de Cr foi escolhida de forma que as camadas de Fe tinham
inicialmente suas magnetizacbes apontadas em sentidos opostos (acoplamento

bilinear antiferromagnético), que Baibich et al. [4] observaram um significativo
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aumento da magnetorresisténcia [4p/p ou AR/R, onde R é a resisténcia elétricae p a
resistividade]. Como o valor de 4R/R era algumas ordens de grandeza superior ao
observado nos materiais ferromagnéticos convencionais, deu-se a denominacao de
magnetorresisténcia gigante (GMR: Giant Magnetoresistance) [4].

Medidas de magnetorresisténcia foram feitas usando o método de quatro
pontas [91]. Esse é um método simples, ndo destrutivo, muito embora a pressao
exercida pelos eletrodos sobre a superficie da amostra possa vir a danificar o material
[Figura 3.19(a) e (b)]. Na Figura 3.19 (b) e (c), é apresentado um conjunto de
informacgdes adicionais para as medidas de magnetorresisténcia realizadas no modulo
de resistividade elétrica AC instalada no PPMS-Evercool-Il. Na Figura 3.19(d) e (e)
séo realcadas as configuracdes paralelas e transversal entre as direcbes do campo
magnético (H) (sempre fixo e com a direcao ao longo do comprimento do dewar) e da
corrente elétrica I (varidvel, pois o porta-amostra pode ser rodado relativamente a
direcdo do campo aplicado). Essa variacéo é obtida com o suporte mostrado na Figura
3.18(b).

© @ H//I
_, _ Si[110]
(a) H I
= Filme l Rl
Substrato '"u. | g T
1|
© HLI

H

o Si[110]
- >

. >
 —— I

Figura 3.19 - Geometria de medida de GMR. (a) esquema tensdo (V) x corrente (i) do método de 4
pontas, (b) e (c) dispositivo de 4 pontas, acoplado no médulo de resistividade do sistema de PPMS.
Configuracéo de medidas longitudinal (d) e transversal (e).

As medidas de magnetorresisténcia foram realizadas em pedagos de material
na forma de paralelepipedos retangulares (filmes finos de dimensdes ~ 10 X 4 X

0,5 mm3). As pontas metalicas sdo banhadas em ouro, [Figura 3.19 (b) - liga metélica
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de cobre niguel banhadas a ouro] e possuem uma mola para ajustar possiveis
desniveis e a0 mesmo tempo pressionar de forma homogénea a superficie da

amostra. O valor da magnetorresisténcia (4R /R) é definido da seguinte maneira:

R(Ho)—R(Hs)

AR = )

Equacéo (3.11)

onde R(H,) e R(H,) s&o as resisténcias elétricas em campo nulo e no campo de
saturacao, respectivamente.

Ha vérias contribuicdes para a magnetorresisténcia em sistemas de valvulas de
spins [90]. Aqui serdo abordados dois tipos de magnetorresisténcia:

1. Magnetorresisténcia Ordinaria (ou Lorentz) (MRO): surge da curvatura das Orbitas
do elétron em um campo aplicado e, consequentemente, do aumento do
comprimento da trajetéria.

2. Magnetorresisténcia Anisotrépica (AMR): surge da interacdo do spin do elétron
com o momento orbital do aomo (ela € dependente do angulo entre a

magnetizagdo e a direcdo de corrente elétrica).

Alguns exemplos de curvas de magnetorresisténcia sdo apresentados na
Figura 3.20 (inferior) e possiveis curvas M(H) (parte superior) correspondentes. Na
Figura 3.20(a), as camadas FM estao fortemente acopladas antiparalelamente [92].
Entéo, o laco M(H) sera caracteristico ao obtido para o eixo de dificil magnetizagéo.
Isto ocorre devido ao fato que na saturacdo, todas as magnetiza¢cdes tem mesma
direcdo e sentido, porém, esta amostra possui um tipo de acoplamento onde as
camadas FM estdo com os sentidos das suas magnetizacdes opostas. Entdo para
uma medida de magnetorresisténcia AR /R (quando o campo magnético é proximo de
zero, todas as magnetizacdes estdo em sentidos opostos) € maxima. Ao aumentar o
campo, as magnetizacfes das camadas FMs tendem a se alinhar paralelamente

minimizando a magnetorresisténcia AR/R.

No caso de uma tricamada composta por duas camadas FM intercaladas por
uma NM Figura 3.20(b), projetadas para que o acoplamento entre elas seja
antiferromagnético. O ciclo de histerese das duas camadas fica deslocado em relacéo
a origem do eixo do campo. Uma explicacao para tal observacéo esta fundamentada

no fato de que o campo magnético efetivo (devido ao acoplamento bilinear) ser
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contrario a magnetizacdo de cada camada, resultando num maior campo magnético
de saturacéo para este sistema (fora da saturacdo as magnetizacdes estdo sempre
em direcdes opostas). A curva de magnetorresisténcia AR/R da Figura 3.20(b)
também acompanha a tendéncia dos valores de campo coercivo e de saturacdo da
curva M(H).

FM | T— T T = FM | T T T T FM | T T T T
NM NM NM
FM | = = = FM | = = = 2 FM | = = S
NM —
— — — — AFM
SV} [pesipunibuniben oot o
NM
VM|
m* mA
------------- - RORRR fmm - SETCREET =
H H
ARIR! ARIR'
~ " — .--E-- — -b . p— o p— 'b-
= =
(A) (B) (C)

Figura 3.20 - Lagos de histerese e respectivas curvas de magnetorresisténcia de 3 diferentes sistemas
magnéticos: (a) sistema de multicamadas com alta anisotropia, (b) dois matérias ferromagnéticos
acoplados antiferromagneticamente e (c) sistema de valvula de spin. Adaptado de [92]

Finalmente, no sistema de VS [Figura 3.20 (c)], devido ao efeito de EB em uma
das interfaces, o lago M(H) também € composto por duas curvas de histereses.
Todavia, um dos lagos é centrado na origem do eixo do campo, pois nao ha interface
com o material AF que pudesse gerar o efeito de EB, enquanto que o outro lago é
deslocado da origem do eixo de campo devido ao efeito de EB (o termo de troca entre
as camadas FM é muito menor do que o termo de EB, logo é simulado como sendo
nulo neste caso). Similarmente, a curva de magnetorresisténcia acompanha a

tendéncia da curva de M (H).

Deste modo para o entendimento do fendmeno de GMR, dois aspectos
precisam ser melhores explicados: a) a fisica do acoplamento entre as camadas e b)
a influéncia do acoplamento entre as camadas no espalhamento de elétrons e,

consequentemente, nas medidas de resistividade das multicamadas.
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4. Resultados Experimentais

Comecamos este capitulo relembrando que produzimos dois Conjuntos (I e Il)
de Valvulas de Spins (VS), previamente justificadas. Séo eles:

Conjunto I. A deposicao de todas as camadas foi realizada com o substrato
parado em um angulo previamente determinado com relacdo a um dado alvo, ou seja,
crescemos graos colunares orientados nas VS pois aplicamos o método de deposi¢ao
obliqgua (OAD) com o angulo de 6 = 32° (angulo obliquo entre o feixe de vapor de
atomos e a normal ao plano do substrato). Adicionalmente, modificamos a orientagédo
colunar dos gréos, variando no plano, o angulo azimutal - ¢;. Na Figura 4.1 (Adaptada
das Figuras 3.6 e 3.7) temos uma sintese das amostras fabricadas com anisotropias
induzidas para diferentes angulos ¢;. Note que a diferenca fundamental entre os dois
conjuntos esta relacionada a textura granular da camada de Cu que foi induzida no
conjunto | e, minimizada no conjunto Il devido a rotagc&o do porta-amostras.

Conjunto II: Véalvulas de Spins similares as do Conjunto |, exceto pelo fato de
gue realizamos a deposicdo da camada do espacador de cobre (5nm) com o
substrato, girando com uma velocidade angular w = 40 rpm.
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lp =45° ‘q:- 60° ‘ |q> 90’| |q:=ll]‘ tp=l?.0' |qJ f45‘ (1} =I5IJ‘ ‘ p=90°
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Figura 4.1 - Representacao dos eixos de anisotropias uniaxiais das camadas de Py e Co e Exchange
Bias nominais induzidas no processo de deposicéo obliqua (OAD) para os Conjuntos | e Il. Preparamos
as camadas de Cu (buffer) e Py para um ¢ = 0° por OAD, enquanto as demais camadas que compde
as VS tem orientacéo variada e indicada na figura.



67

Este capitulo esta dividido em 4 se¢Bes onde trataremos os resultados dos dois
Conjuntos | e Il. Especificamente na Secao 4.1, abordaremos os resultados que nos
propiciaram o entendimento das caracteristicas (i) estruturais usando as técnicas
experimentais de Difragdo de Raios-X (DRX), Difragdo de Raios-X com Incidéncia
Rasante (GIXRD), Refletometria de Raios-X (RRX) e (ii) morfolégicas com medidas
de Microscopia de Forca Atdbmica (AFM). Nas Secdes 4.2 e 4.3, abordaremos 0s
resultados que proporcionam o entendimento das propriedades magnéticas das
vélvulas de spins (VS) desta tese. Entre as técnicas experimentais, usamos as
magnetometrias VSM e MOKE abordadas na Secéo 4.2. Na secédo 4.3 discutimos a
caracterizacao por e Ressonancia Ferromagnética (FMR), como o permalloy (Py) e o
cobalto (Co) tem campos de ressonancia distintos, as absor¢cbes das camadas
ferromagnéticas ndo apresentam sobreposicdo de sinal, facilitando a interpretacao
dos resultados. Por fim, na Se¢ao 4.4, analisaremos os dados de magnetorresisténcia
(MR).

4.1 - Analise Estrutural e Morfolégica das Valvulas de Spins

4.1.1 - Conjunto I: Analise Estrutural por Difracdo de Raios-X Rasante (GIXRD)

As heteroestruturas (Valvulas de Spin) séo sistemas fisicos complexos devido
aos empilhamentos consecutivos de camadas de varios materiais. As questfes de
interdifusdo atébmica, rugosidades interfaciais, quebra de simetria, entre outros fatores
estdo intrinsicamente presentes. No caso das VS deste trabalho, ha um aumento da
complexidade em razéo dos efeitos de rugosidade induzidos pela falta de casamento
das orientagdes entre os graos colunares de cada camada. Dessa forma, resolvemos
analisar a estrutura cristalina e a rugosidade camada por camada dos materiais que
constituem as VS. Esta andlise envolvera trés etapas, partiremos do sistema mais
simples, onde as camadas da VS sao depositadas com os graos colunares tendo
mesma orientagdo (grdos em fase), ou seja, usamos a configuragdo do angulo
azimutal para ¢ = 0°. Para minimizar o efeito do sinal do substrato de Si na medida
de difracéo de raios-X [71], e maximizarmos o efeito de textura cristalina das camadas

magnéticas com espessura de 10 nm, realizamos primeiramente medidas usando a
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técnica de difracdo GIXRD. Vale ressaltar que é realizado um alinhamento do

difratbmetro, para cada amostra e para cada tipo de medida (DRX, GIXRD e RRX).

e Etapa 1: Crescimento do Py(10nm) sobre a camada semente (buffer) de
Cu(8nm).

Primeiramente depositamos o0 sistema Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-
9=0°)/Cu(3nm-¢p=0°). O angulo azimutal ¢; = 0° representa que a direcao [110] do
substrato de silicio (Si) estd apontada para os respectivos magnetrons de Cu e Py
durante a deposicdo de cada camada. Devido ao efeito de self-shadowing (auto-
sombreamento), este procedimento induz gréos colunares na mesma direcdo com
corrugacOes superficiais paralelas. Apresentamos na Figura 4.2, o difratograma
GIXRD desse sistema  Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°).
Notamos um pico de difracdo na posi¢cdo angular (26 = 44,0°), similar ao esperado
para a fase FCC do Py (26 = 44,3°). Assim garantimos que a camada de Py de 10 nm
tem estrutura cristalina FCC induzida pela camada de Cu FCC de 8 nm. O pequeno
deslocamento (para angulos menores) da posicdo angular do pico do filme Py de
10 nm relativo ao seu valor de bulk, pode ser associado ha dois efeitos: (i) ao
descasamento do parametro de rede (misfit) entre o Py e Cu e/ou, (ii) ao processo de

deposicao obliqua que induz tensdes internas devido aos gréaos colunares.

1.04

FCC-NiFe(111)
44.0°

0.84

Cu(8nm)

Si(110)

26(°)

Figura 4.2 - Difratograma GIXRD do sistema Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°). A
linha preta representa o ajuste tedrico por gaussiana, enquanto a linha tracejada vertical sugere o pico
angular esperado para a difracédo da camada Py bulk sem tensdo. No lado direito, apresentamos o
esquema do empilhamento das camadas.
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Etapa 2: Crescimento do Co(10nm) sobre a camada espacadora de Cu(5nm).

Mostramos na Figura 4.3 o difratograma GIXRD do sistema Si(100)/Cu(5nm-
¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-p=0°). Como no caso da camada de Py sobre Cu,
tambem investigamos que o crescimento de 10 nm de Co sobre a camada de Cu de
5nm (mesma espessura da camada espacadora da VS). Verificamos que o Co
encontra-se na fase FCC texturizada na direcdo (111) com posicdo angular de
difracdo (26 = 43,8°) € inferior aquela esperada (26 = 44,2°) para fase FCC do Co
bulk.

Co(111)
438°

Figura 4.3 - Difratograma GIXRD do sistema Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°). A
linha preta representa o ajuste teérico por gaussiana, enquanto a linha tracejada vertical sugere o pico
angular esperado para a difragdo da camada Co bulk sem tenséo interna. No lado direito, apresentamos
0 esquema do empilhamento das camadas.

Destas observacdes, podemos inferir que tanto a camada de Py quanto a de Co
crescidas sobre Cu apresentam uma aumento do parametro de rede, o que provoca
uma tenséo residual interfacial com a camada de Cu [diferenca entre os parametros
de rede do Cu e do Co (ou Py)].

Etapa 3: Crescimento do sistema com Exchange Bias - a bicamada de Co/IrMn

Para a bicamada FM/AF composta por Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-

@=0°)/IrMn(8nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢p=0°), observamos que as camadas de Co e IrMn
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apresentam texturizacdo com a difracdo do pico de Bragg (111) da fase FCC do

IrMn(8nm) e do Co(10nm), conforme identificada na Figura 4.4.

1.0 1

[rMn(111) Co(111)
415°
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Si(110)
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Figura 4.4 - Difratograma GIXRD do sistema com Exchange Bias: Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-
@=0°)/IrMn(8nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°). As linhas tracejadas azul e vermelha representam as posi¢cdes
angulares onde deveriamos encontrar os picos de difracdo das camadas de IrMn e Co bulk
respectivamente. No lado direito apresentamos o esquema do empilhamento das camadas.

Os picos de difracdo (111) nos difratogramas de GIXRD, evidenciam o0s
crescimentos das camadas de Cu, Py, Co, IrMn na fase FCC, mas com as posi¢oes
angulares ligeiramente deslocadas para angulos menores (exceto o IrMn que possui
deslocamento para angulos maiores), indicando um maior parametro de rede no plano
maior que o esperado. Na Tabela 4.1 apresentamos uma sintese dos parametros

estruturais obtidos das analises de GIXRD para as amostras descritas nas 3 etapas.

Tabela 4.1 - ParGmetros estruturais obtidos das Difra¢des de raios-X por GIXRD das Etapas 1, 2 e 3.
Onde 65 é a posicdo angular do pico de difracdo, FWHM sua largura meia altura, a é o pardmetro de
rede, Aa/a o desvio relativo (deformacéo) entre o parametro rede do filme e o do bulk (ap, = 0,3545 nm;,
aco = 0,3544 nm e a;y, = 0,3778 nm) e L o tamanho de gréo obtido da equagé&o de Scherrer (tamanho
de gréo perpendicular ao plano do substrato). Os valores das incertezas sdo mostrados dentro dos
parénteses.

Amostras Picos 0_B(°) FWHM() a(mm) Aa/a(%)pyy L(nm)

Py (10 nm) Py(111) 43,99(4) 1,6(1) 0,3565(3) 0,6 6,2(3)

Co (10 nm) Co(111)  43,76(4) 1,9(1) 0,3583(3) 1,1 5,0(2)
Co(10 nm)/IrMn(8 nm)  IrMn(111) 41,49(5) 1,4(1) 0,3770(4) 0,0 7,1(5)

Co(10 nm)/IrMn(8 nm) Co(111)  43,71(5) 2,1(2) 0,3587(4) 0,9 4,7(2)
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Por um lado, estimamos teoricamente os desvios relativos dos parametros de
A . . R .
redes [7‘1 (%)misrit» que € proporcional a tensdo interna nas camadas], provocadas
pelos diferentes valores dos descasamentos dos parametros de redes das interfaces

Py, Co com Cu utilizando direcdes cristalograficas das fases FCC destes materiais

(Equacao 4.1-Ver Figura 4.5). Por outro lado, também calculamos os desvios relativos
utilizando os parametros obtidos pelo GIXRD destas amostras %a(%)bulk. Em
particular, usamos os valores dos ag;,, Obtidos por meio da Lei de Bragg (4=
2dpy senbg) € apy, conhecidos para cada material. Na Equagao (4.2), a;, s € as,;, S0

os parametros de redes de duas interfaces adjacentes de materiais distintos usando

os valores obtidos por GIXRD.

da (%) misfic = (M> x 100 Equacao (4.1)
a QAinf
da (%) putk = (M) x 100 Equacao (4.2)
a Apulk

Na Figura 4.5, fazemos uma sugestéo do arranjo das camadas da VS. No lado
direito da Figura 4.5, apresentamos o0s valores tedricos para os desvios relativos dos
parametros de redes 4da/a(%) em que assumimos 0 crescimento sugerido pelas
medidas de GIXRD, mas usamos os valores dos parametros de rede bulk tabelados.
Para os desvios relativos utilizando parametros de rede tabelados (lado direito da
Figura 4.5), as maiores deformacdes (6% de descasamento relativo) acontecem para
as camadas semente de Cu sobre o substrato de Si (Si/Cu) e para a camada de IrMn
sobre a de Co (Co/IrMn). Nas demais interfaces as deformacdes nao passam de 2%.
Isso demonstra que os crescimentos das camadas de Py e Co sobre Cu teriam baixa
tenséo interfacial, favorecendo a “epitaxia” para o crescimento perpendicular ao plano
do substrato. Estes resultados corroboram com os encontrados pelo GIXRD, exceto o
determinado para o IrMn/Co que apresentou um valor muito abaixo do esperado
(Tabela 4.1). A baixa tensao interfacial Co/lIrMn adicionada a presenca do seu pico
(111), leva-nos a inferir que foi estabilizada a fase FCC do AF com as propriedades
desejadas, ou seja, apresenta anisotropia antiferromagnética orientada e estavel [64].
Com relagao ao crescimento “epitaxial” (coerente), observamos que os tamanhos de
gréaos cristalinos (perpendicular ao plano do filme) correspondem aproximadamente a

metade da espessura esperada para as camadas de Py e Co, enquanto que a camada
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de IrMn tem seus grdos com espessura iguais a espessura nominal de sua camada
(da direcédo [001]) (vide dados na Tabela 4.1).

[001]

IrMn(8nm)

Co(10nm) Crescimento das Camadas  misfit (%)

[100]Si//[110]Cu(8nm) 6
[110]Cu(8nm)//[110]NiFe(10nm)
[111]NiFe(10nm)//[111]Cu(5nm)
[111]Cu(5nm)//[111]Co(10nm)
[111]Co(10nm)//[111]IrMn

AN NN

NiFe(10nm)

Si{substrato)

[100] [110]

Figura 4.5 - Representacdo dos empilhamentos tomando como base o substrato de Si, onde
apresentamos as dire¢cdes X[100],Y[010] e Z[001] e os planos de difracdo (111) das camadas de Py,
Co e IrMn. Lado direito: Tabela mostrando os valores dos desvios relativos dos parametros de redes
[Aa/a(%) = misfit] entre as diferentes interfaces no caso de materiais bulk.

Etapa 4: Crescimento das VS do Conjunto |: VS—¢; = 0°, 30°, 45°, 60° e 90°

Na Figura 4.6, apresentamos os padrées de difratogramas GIXRD das VS
crescidas para diferentes angulos ¢; (= azimutal de orientacdo) ou melhor, diferentes
orientacdes dos graos colunares. De um modo geral, escrevemos 0 sistema da
seguinte maneira:  Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢;)/Cu(3nm-
@;)/Co(10nm-¢;)/IrMn(8nm-¢;)/Cu(3nm-¢;), com valores de ¢; iguais a 0°, 30°, 45°,
60° e 90° (Ver Figura 4.1). Na Figura 4.6 notamos que a textura cristalogréfica (111)
das camadas individuais investigadas nas Etapas 1, 2 e 3 (“amostras padrao”),
reproduzem nas VS independentemente dos valores de ¢. Ressaltamos que 0s picos
de Bragg das camadas do Py e do Co encontram-se superpostos devido a
proximidade dos valores dos parametros de rede.

Assumindo as condicbes mencionadas, a camada de Co se encontra

tensionada devido ao seu maior parametro de rede (pico de Bragg deslocado para
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posicdes angulares menores). Das amostras do Conjunto |, as que foram fabricadas
com ¢ igual a 45° e 90°, apresentam tensao interna, contradizendo o que havia sido
verificado para a “amostra padrao” (Ver Tabela 4.1). Para as demais amostras (¢ igual
a 0°, 30° e 60°), onde foi verificado o crescimento da camada de IrMn com uma menor
deformacéo, que pode estar relacionada ao aumento do parametro de rede da
camada de Co. Apresentamos na Tabela 4.2 os parametros estruturais, calculados

com os padrdes GIXRD da Figura 4.6.
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Figura 4.6 - Padrdes de difra¢cdes de GIXRD das VS: Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°/Cu(5nm-
;) Co(10nm-¢,)/IrMn(8nm-¢;)/Cu(3nm-¢;), ¢; = 0°,30°,45° 60° e 90°. As linhas sélidas representam
0s ajustes através de curvas gaussianas. As linhas verticais tracejadas indicam as posi¢des angulares
esperadas para as camadas de Co e IrMn.
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Tabela 4.2 - Parametros estruturais obtidos das difracdes de raios-X por GIXRD. Onde 65 € o pico de
Bragg da difracdo, FWHM a largura meia altura do pico, a € o parametro de rede, e da/a(%)pux @
diferenga do parametro rede do filme em relacédo ao bulk (a;,y, = 0,3778 nm e ac, = 0,3544nm) e L é
o tamanho de grédo obtido da equacdo de Scherrer. Os valores das incertezas sdo mostrados dentro
dos parénteses.

Amostras Picos 0_B(®) FWHM(®) a(nm) Aa/a(%) puik L(nm)

I'Mn(111) 41,54(2) 147(6) 0,3765(2) ~03 6,9(2)
?=0" co111) 4399(2) 1,89(4) 0,3565(1) 0,6 5,2(1)
I'Mn(111) 41,67(2) 1,76(8) 0,3754(2) —0,6 5,6(1)
¢ =30"  con11) 4397(1) 1,59(3) 03566(1) 0,6 6,3(1)
I'Mn(111) 41,76(2) 142(7) 0,3746(2) 5,7 7,2(2)
¢ =45 co(111)  4409(2) 1,68(5) 0,3557(1) 58 6,0(1)
I'Mn(111) 41,68(2) 1,72(7) 0,3753(2) ~0,7 5,7(1)
¢ = 60" con11)  44002) 155(2) 03565(1) 0,6 6,5(1)
I'Mn(111) 4158(2) 1,52(6) 0,3762(2) 6,1 6,6(2)
¢ =90 on11) 4394(1) 173(4) 03569(1) 55 5,8(1)

4.1.2 - Conjunto I: Anélise Estrutural por Difracdo de Raios-X Convencional
(DRX)

Na Figura 4.7 apresentamos os padroes de Difracdo de Raios-X (DRX)
convencionais (configuragdo 8-260) para as VS—¢;: Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-
@=0°)/Cu(5nm-¢;)/Co(10nm-¢;)/IrMn(8nm-¢;)/Cu(3nm-¢;), @; = 0°,30°,45° 60° e 90°
do Conjunto I. Estes padroes DRX séo similares aos padroes de GIXRD (Figura 4.6),
exceto pelo fato de que os padrdes de DRX tém mais ruido (linha de base menos
definida). Para esclarecer, fizemos as medidas de GIXRD para garantir que
estdvamos medindo por DRX convencional as mesmas propriedades, ou seja, ndo
estavamos perdendo informagdes devido ao baixo sinal dos padres de DRX
convencionais. De tal modo que verificamos que as VS do Conjunto | possuem textura
(111) para as camadas IrMn e Co. Também é possivel verificar visualmente que a
camada de Co se encontra tensionada para todas as amostras, embora, 0 mesmo néo
seja possivel de afirmar para o IrMn devido a razao sinal/ruido. Enfatizamos mais uma
vez, que nao detectamos os picos de difragéo das fases FCC do Cu e do Py devido

suas posi¢des angulares similares aquela da fase FCC do Co.
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Figura 4.7 b- Padrdes de Difracdo de raios-x (DRX) convencionais (8-20) para as VS-¢;:

Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢;)/Co(10nm-¢;)/IrMn(8nm-¢;)/Cu(3nm-¢;),

@; = 0°,

30°, 45°, 60° e 90°. As linhas pontilhadas pretas representam as posi¢cdes angulares dos picos de Co e
IrMn no bulk sem tensao.

Na Tabela 4.3, disponibilizamos os parametros estruturais obtidos através das

medidas de Difracdo de Raios-X convencional (DRX) para todas as amostras do

Conjunto I. Os parametros estruturais obtidos por GIXRD e DRX sao similares.

Tabela 4.3 - Pardmetros estruturais obtidos das difracdes de raios-X por DRX do Conjunto I. 65 € a
posi¢do angular do pico de difragdo, FWHM ¢é a largura meia altura do pico, a € o parametro de rede,
Aa/a é o desvio relativo entre os parametros redes do filme e seu valor de bulk (ajpm, = 0,3778 nm;
ac, = 0,3544 nm) e L é o tamanho de grao obtido da equacgédo de Scherrer. Os valores das incertezas
sdo mostrados dentro dos parénteses.

Amostras Picos 0z(°) FWHM() a(mm) Aa/a(%)pux L (nm)
I'Mn(111) 41,13(6) 1,7(2) 0,3801(5) 0,6 5,7(4)

P=0" 1) 4364(3)  18(1)  0.3592(2) 1,4 5,4(2)

I'Mn(111) 4132(5) 17(2) 0,3784(5) 0,2 5,8(3)

¢=30"  o111)  4362(2)  1,5(1)  03594(2) 1,4 6,6(2)
I'Mn(111) 4129(6) 1,5(2) 0,3787(5) 0,2 6,7(5)

=T o11)  4358(3)  14(1)  03597(2) 15 7,2(3)
I'Mn(111) 4145(7) 14(2) 03774(6)  —0,1 7,3(7)

¢=60" o111)  4359(2)  14(1)  03597(2) 15 7,7(2)
I'Mn(111)  4125(6) 13(2) 0,3791(5) 0,3 7.8(7)

=90 o111) 43703) 15(1) 03588(2) 1,2 6,6(2)
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4.1.3 - Conjunto I: Analise de Rugosidade por Refletividade de Raios-X (RRX)

Objetivando determinar possiveis rugosidades e/ou interdifusdes atbmicas nas
distintas interfaces das VS, preparamos primeiramente uma sequéncia de amostras
para analise de camada por camada (CPC) na condicdo ¢ = 0° (sistema mais simples)
e as analisaremos usando o método de Refletividade de Raios X (RRX). Num segundo
momento, usaremos estes dados para analisar o aumento relativo na rugosidade nas
VS depositadas com gréos colunares nao alinhados. Entdo, em primeira aproximacao,
assumiremos que as interdifusdes/rugosidades especificas entre as interfaces das
amostras CPC podem ser consideradas similares as encontradas nas VS do Conjunto
I. Em outras palavras, atribuiremos, com esta aproximacéo, que todo aumento da
rugosidade interfacial nas VS (para diferentes valores de ¢) ocorra devido a falta de
orientacdo entre os graos colunares provenientes da rotacdo azimutal do processo de
deposicdo. Na Figura 4.8, apresentamos os padroes de RRX para 0s seguintes
sistemas depositados com ¢ = 0°:

(a) Si(110)/Cu(8nm)

(b) Si(110)/Cu(8nm)/Py(10nm)

(c) Si(110)/Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)

(d) Si(110)/Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)

(e) Si(110)/Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm).

1 2 3 a 5 6
20 (*)
Figura 4.8 - Padrdes Refletividade de Raios-X (RRX) das diferentes configuracdes que compdem as
VS deste trabalho. Todas as camadas depositadas seguindo as condicées do Conjunto | (deposicao
obliqua) e para uma orientacéo em fase entre as orientacdes dos graos colunares (¢ = 0°). As linhas
sélidas pretas correspondem aos ajustes dos padrdes RRX usando o programa Dyna.
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Na Tabela 4.4, organizamos os resultados obtidos dos ajustes dos padrdes de
RRX da Figura 4.8 usando o software Dyna (Dynamic x-ray reflectivity)[72]. Para
efeitos didaticos e melhor visualizagcéo, construimos a Figura 4.9 representando 0s
valores das espessuras e rugosidades das camadas obtidas pelos ajustes dos
padroes RRX do sistema CPC. Notamos que as rugosidades das camadas de Cu
(buffer) e Py oscilam a medida que o empilhamento das camadas se aproxima da
configuracdo da VS. As rugosidades das camadas de Cu (espacador), Co e IrMn
tendem a ficar constantes. Estas resultados nos levam a inferir que a interface FM/AF
sofre poucas variacbes de uma amostra para outra. Este resultado € muito
interessante porque o fendmeno de Exchange Bias é intrinseco da interface FM/AF.
Todavia, devido as mudancas nas rugosidades da camada do Cu (buffer) e
consequentemente na camada de Py, as propriedades magnéticas do Py podem ser
afetadas de uma VS para outra (¢ diferentes), amplificando a complexidade do

sistema.

Tabela 4.4 - Valores de espessura (t) e rugosidade interfacial (o) das diferentes camadas que séo
usadas para construcdo da VS—¢@= 0° do Conjunto I. Esses valores vém dos ajustes dos padrdes de
RRX apresentados na Figura 4.8. Incertezaem t e g € 0,2 nin.

Amostras Camadas t(mm) o (nm)

(a) Substrato Si(100) - 0,2
buffer Cu(8nm) 9,1 1,4

(b) Substrato Si(100) - 0,1
buffer Cu(8nm) 8,8 0,7

FM1 Py(10nm) 9,5 1,2

(c) Substrato Si(100) - 0,3
buffer Cu(8nm) 7,5 1,4

FM1 Py(10nm) 9,9 3,0

espacador  Cu(8nm) 6,0 1,6

(d) Substrato Si(100) - 0,2
buffer Cu(8nm) 7,1 2,6

FM1 Py(10nm) 12,5 2,0

espagador  Cu(8nm) 8,0 1,7

FM2 Co(10nm) 13,0 2,3

(e) Substrato Si(100) — 0,2
buffer Cu(8nm) 10,0 3,0

FM1 Py(10nm) 13,0 3,9

espacador  Cu(8nm) 8,5 2,2

FM2 Co(10nm) 13,0 1,5

AF IrMn(8nm) 7,0 2,3
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15 [ ]Rugosidade
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Figura 4.9 - Valores das espessuras nominais (eixo horizontal) e real (vertical) para cada material que
foi depositado seguindo a roteiro do Conjunto | das VS deste trabalho. As camadas séao
Cu(8nm)- Laranja, Py(10nm)-Verde, Cu(5nm)-Laranja-Listrado, Co(10nm)-Vermelho e IrMn(8nm)-Azul.
A rugosidade interfacial é representada na cor cinza. Estes valores, obtivemos usando o programa
Dyna [72].

4.1.4 - Conjunto I: Analise Morfologica - Microscopia de Forca Atdmica (AFM)

Na Figura 4.10, apresentamos as imagens de AFM da sequéncia de amostras
para analise de camada por camada (CPC) na condi¢céo ¢ = 0° (sistema mais simples
estudado por RRX na secédo anterior). Podemos visualizar a morfologia da superficie
das camadas que compdem a VS na Figura 4.10(a) o Py (10nm), na Figura 4.10(b) o
Cu(5nm), na Figura 4.10(c) o Co(10nm) e na Figura 4.10(d) o IrMn(8nm). As imagens
AFM foram tratadas e analisadas pelo software Gwyddion. Podemos observar como
a sucessiva deposicdo de camadas altera a morfologia superficial das camadas
preparadas. Executamos este estudo visando buscar informagdes diretas da

corrugacado induzida pelo efeito de self-shadowing devido as camadas serem
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depositadas de forma obliqua. Entretanto, ndo conseguimos observar 0s graos

alongados com clareza, mas notamos que os filmes sdo compostos por aglomerados

percolados de graos.

Si(110)

()

Si(110)

Figura 4.10 - Imagens de Microscopia de Forca Atdmica (AFM) das superficies dos filmes (a) Py
(10nm); (b) Cu(5nm); (c) Co(10nm) e (d) IrMn(8nm). Todas as imagens tém 1x1 xm?, a barra horizontal
tem escala de 200nm corresponde a regido assinalada, ressaltando que as alturas dos gréos
(particulas) para fora do plano com valor maximo de 2,5 nm (pontos mais claros).

Para melhor evidenciar as morfologias/rugosidades, tamanhos e formatos das
estruturas (particulas/graos) apresentadas na Figura 4.10, resolvemos reapresentar
as respectivas imagens 3D (Figura 4.11) destas superficies. Como podemos notar
novamente, os filmes sédo continuos, dentro da precisdo da medida, e as estruturas
formadas geram uma rugosidade consideravel. Em particular, a camada de Py (Figura
4.11(a)) e apresenta picos de materiais quase da ordem da espessura nominal. Por
outro lado, ha uma tendéncia de reducao destas rugosidades (estruturas granulares)
para as camadas sucessivas de Co (Figura 4.11(c)) e IrMn (Figura 4.11(d)).



80

(a)

si(110)

Figura 4.11 - Imagens de Microscopia de Forga Atdmica (AFM) das superficies dos filmes (a) Py(10nm);
(b) Cu(5nm); (c) Co(10nm) e (d) IrMn(8nm). Todas as imagens tém 1x1 gm?.

Os parametros morfoldgicos, obtidos através das analises das imagens de AFM
sdo organizados na Tabela 4.5. H4A uma tendéncia de reducdo da rugosidade
quadratica media R, a medida que as camadas sao depositadas. Verificamos que o
raio (r) dos gréos tende a permanecer constante para as superficies do Py, Cu e Co,
isto é esperado porque todas as camadas sdo depositadas com mesma inclinagcéo. A

camada de IrMn € a Unica que se diferencia das demais com relagdo aos valores de

Rqer.

Tabela 4.5 - Dados obtidos das analises das imagens de AFM. R, e R, sdo respectivamente a
rugosidade média e a média quadréatica e r é o raio médio do gréo (particula).

Amostras Ry(nm) Rq(nm) r (nm)
Cu(8nm)/Py(10nm) 0,41 0,59 13,8
Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm) 0,34 0,57 13,9
Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm) 0,35 0,56 13,5

Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm) 0,34 0,48 14,3
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Dos resultados até agora apresentados, inferimos que o crescimento da
camada de Py sobre o buffer de Cu possui alta rugosidade (herdada pela camada de
Cu). De fato, alta rugosidade da camada buffer de Cu é indesejada porque pode
influenciar na morfologia/propriedades da camada de Py, mas nao pode ser
controlado neste trabalho de modo a ter um valor constante entre as diferentes VS.
Por outro lado, como as rugosidades ndo sdo absurdamente altas e as espessuras
das camadas de Py serem préoximas as espessuras nominais (nas diferentes amostras
CPC), estaremos assumindo, como dito acima, que esta interface buffer-Cu/Py nao
tera um papel de modificar substancialmente as propriedades da VS. Determinamos
também experimentalmente, em diferentes amostras CPC, que as camadas de Co e
IrMn crescem com estrutura cristalina FCC, ha uma baixa tenséo interna e reduzida
rugosidade superficial entre as interfaces Cu/Co e Co/IrMn, favorecendo um robusto
efeito de EB na interface Co/IrMn. Sendo assim, estes fatos levam-nos a assumir que
estas caracteristicas sao dos sistemas (ndo de amostra particular) e portanto, serdo

encontradas nas VS.

4.1.5 - Conjunto I: Analise das Rugosidades por Refletividade de Raios-X (RRX)

As medidas de refletividade de raios-X para as valvulas de spin do Conjunto |
estdo mostradas na Figura 4.12 Os angulos ¢ = 0°, 30°, 45°, 60° e 90° correspondem
ao angulo azimutal entre as dire¢des de deposicdo entre a camada FM1 e as demais
camadas.

De uma analise qualitativa, observamos que o niumero e as intensidades das
oscilagdes (franjas de Kiessig) dos padrdes de RRX das amostras VS—¢ diminuem a
medida que ¢ aumenta, resultando em um descasamento entre as orientagdes dos
graos colunares e da corrugacdo da superficie produzidos pela deposi¢cdo obliqua.
Entdo, conforme ja discutimos a VS—¢ = 0° (Figura 4.12) apresenta maior coeréncia
entre os graos colunares, pois todo efeito de sombra é paralelo e consequentemente
induz uma menor rugosidade interfacial. Desta forma, existe a propagacéo coerente
das rugosidades através do sucessivo crescimento das camadas. Entretanto, para as
amostras VS—¢ = 30°,45°,60° e 90° hd uma quebra da continuidade da propagacao
das morfologias colunares, levando a um aumento da rugosidade, conforme visto na

Figura 4.12 com a reducéao das franjas de Kiessig.
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1

26(°)

Figura 4.12 - Padrdes de RRX para as VS—¢, onde ¢ = 0°,30°,45° 60° e 90° do conjunto I. As linhas
sélidas correspondem aos ajustes dos dados experimentais usando o programa Dyna, com parametros
previamente determinados nas analises dos padrées de RRX das amostras CPC.

Com os ajustes de RRX construimos na Figura 4.13 (a) e (b) um histograma
para evidenciar a diferenca entre as espessuras (t) e rugosidades (o) de cada camada

nas diferentes VS—¢. Os dados dos ajustes sédo mostrados na Tabela 4.6.
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Figura 4.13 - Valores de espessuras (t) e rugosidade interfaciais (o) obtidos do ajuste dos padrdes RRX
das VVS—¢. Cada coluna representa uma dada camada de uma dada amostra (VS—¢), tal que as cores:
preta para a VS—¢ = 0°, a vermelha para VS—¢ = 30°, a azul para VS—¢ = 45°, a magenta para
VS—¢@ = 60° e a verde para VS—¢ = 90°, a cor cinza representa a espessura nominal.
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Tabela 4.6 - Valores de espessuras (t) e rugosidades interfaciais (o) obtidos dos ajustes de RRX das
amostras do Conjunto I: VS—¢ = 0°,30°,45° 60° e 90° (ajustes feitos com o Programa Dyna).

Nome ¢=0° ¢=30° ¢ =45° ¢ =60° ¢ =90°
Camada t(hm) o(nm) t(nm) o(hm) t(nm) o(nm) t(nm) o(hm) t(nm) o (nm)
Cu(3nm) 2,7 1,3 2,7 1,2 2,5 1,1 2,7 2,5 2,7 2,5

IrMn(8nm) 7,5 1,9 9,5 1,9 8,3 14 7,7 2,8 9,4 2,8
Co(10nm) 11,1 2,4 11,4 2,6 11,7 2,0 10,1 5,0 12,0 5,0
Cu(5nm) 4,9 2,8 5,2 3,4 48 3,6 5,9 2,0 4,8 4,0
Py(10nm) 10,0 1,5 10,1 1,5 10,0 1,1 9,5 1,7 12,2 1,7
Cu(8nm) 7,5 0,2 7,5 1,2 9,2 14 7,9 1,7 9,4 1,7
Si(100) - 0,3 - 0,2 - 0,2 - 0,2 - 0,2

Enquanto as espessuras calculadas encontram-se proximas aos valores
nominais das espessuras das camadas das VS-¢ (considerando uma incerteza de
10% nos valores calculados), a rugosidade interfacial tende a aumentar a medida que
0 numero de camadas aumenta (efeito cumulativo da rugosidade). Adicionalmente, ha
de se observar que devido ao desalinhamento entre os grdos colunares ao rodar os
empilhamentos Cu/Py relativamente ao Cu/Co/IrMn h&d um crescimento da rugosidade
nas interfaces Cu/Co e Co/lrMn, acentuada no caso das VS-¢= 60 e 90°. Entéo, a
rotacdo dos gréos colunares, que provoca um aumento das rugosidades interfaciais
mencionadas, terd um papel importante nos acoplamentos de troca entre Py e Co e
no campo de EB da interface Co/IrMn.

Cabe frisarmos que os efeitos qualitativos das rugosidades interfaciais sdo bem
reprodutiveis (tendéncia dos efeitos sdo comprovados), mas quantitativamente nao
h& uma sistematica. A explicacdo é relativamente simples, pois os valores destas
rugosidades dependem dos seus crescimentos individuais das camadas que, por sua

vez, mudam de amostra para amostra por varios fatores.

4.1.6 - Conjunto Il: Analise Estrutural por Difracdo de Raios-X Rasante (GIXRD)

No Conjunto I, reduzimos o numero de amostras para estudo das interfaces
CPC, pois assumimos que todos os efeitos que observamos no Conjunto | teriam as
mesmas tendéncias, exceto aqueles associados a interface Cu/Co onde a
depositamos a camada de Cu rodando a uma velocidade angular de 40 rpm. Este
procedimento, conforme previamente demonstrado [30] gera gréos sem corrugagao

(grdos ndo alongados na direcao perpendicular ao feixe de particulas no plano da
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amostra). Na Figura 4.14, apresentamos o padrdao de GIXRD da heteroestrutura
Si(100)/Cu(5nm-w = 40rpm)/Co(10nm-p=0°) e Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-
¢=0°) dos Conjuntos Il (curva preta) e | (curva vermelha), respectivamente. Notamos
gue a intensidade do sinal do plano de Bragg (111) da fase FCC do Co é
significativamente aumentado Conjunto Il (deposicdo do buffer de Cu girando). Esta
observacéo confirma que o efeito de self-shadowing € anulado na camada de Cu [30]

€ que 0s graos crescem mais uniformes.

1.0 Cu(5nm)/Co(10nm)

——buffer Cu(5nm) girando
——buffer Cu(5nm) fixo

s

36 38 40 42 44 46 48 50
26 (°)

Figura 4.14 - Padr6es de GIXRD das heteroestruturas Si(100)/Cu(5nm)/Co(10nm) preparadas com a
camada de Cu sendo crescida com rotacdo do substrato (curva vermelha) e parado (curva preta).

Como as camadas de Cu (parado ou girando) modificam as coeréncias dos
planos atdbmicos das camadas de Co adjacentes, e estas podem influenciar no campo
uniaxial (Hy) do cobalto e no campo de Exchange Bias (Hgg), preparamos e
investigamos as respectivas heteroestruturas Si(100)/Cu(5nm-¢=0°)/Co(10nm-
@=0°)/IrMn(8nm-¢=0°), cujos resultados dos padroes GIXRD apresentamos na Figura
4.15. Diferentemente das camadas de Co, onde as intensidades dos padrbes
mudaram, para o sistema Si(100)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm) n&o ha diferenca
entre as intensidades e nas posi¢cdes angulares dos picos de difracdo dos padrdes
GIXRD quando depositamos a camada de Cu fixa (¢ = 0°) (curva preta) ou girando
(curva vermelha). Em ambas as heteroestruturas observamos os picos de Bragg das
fases FCC do Co e do IrMn com textura cristalina (111); sendo que o pico de Bragg

(200) do IrMn também se encontra presente.
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Figura4.15 - Padrées GIXRD da heteroestrutura Si(100)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm), com a camada
espacadora 5 nm de Cu depositada parada (preta) e girando (vermelha).

Apresentamos na Tabela 4.7 os principais parametros estruturais obtidos dos

ajustes dos padroes GIXRD (Figuras 4.14 e 4.15) das amostras que preparamos

girando o substrato enquanto depositdvamos a camada espacadora de Cu.

Tabela 4.7 - Pardmetros estruturais obtidos dos ajustes dos padrdes GIXRD com o cobre (5nm)
espacador girando. Onde 85 é o pico de Bragg da difragdo, FWHM a largura meia altura do pico, a € 0
parametro de rede, e 4da/a a diferenca do parametro rede do filme em relagdo ao bulk (ap, =
0,3545 nm; ac, = 0,3544nm e a;u, = 0,3778 nm) e L € o tamanho de grdo obtido da equacéo de
Scherrer. Os valores das incertezas sdo mostrados dentro dos parénteses.

Buffer Cu(5nm) Amostras Picos 05(°) FWHM(®) a(nm) Aa/a(%) L (nm)
Cu(p=0°) Cu(5nm)/Co(10nm)  Co(111) 43,76(4) 1,9(1)  0,3583(3) 1,1 5,0(2)
Cu(w=40rpm)  Cu(5nm)/Co(10nm)  Co(111) 43,85(2) 1,9(1) 0,3576(2) 0,9 5,0(1)
Cu(p=0°) Co(10nm)/IrMn(8nm) IrMn(111) 41,48(2) 1,3(1) 0,3770(4) -0,2 7,7(5)
Cu(p=0°) Co(10nm)/IrMn(8nm)  Co(111) 43,76(4) 2,2(1)  0,3583(4) 1,1 4,4(2)
Cu(w=40rpm) Co(10nm)/IrMn(8nm) IrMn(111) 41,45(6) 1,4(1) 0,3773(2)  -0,1 7,3(2)
Cu(w=40 rpm) Co(10nm)/IrMn(8nm) Co(111) 43,66(2) 1,0(1)  0,3591(5) 1,3 11,1(9)

Como exemplo, apresentamos na Figura 4.16 o padrdo GIXRD da VS-¢ = 45°

do Conjunto I, os parametros estruturais obtidos estéao disponibilizados na Tabela 4.8.

Entdo, comparando os valores dos parametros e o perfil dos padrdes correspondentes

das VS-¢@ = 45° preparadas com Cu girando (Conjunto II) ou ndo (Conjunto I),

concluimos que os efeitos globais estruturais séo similares. Verificamos, por exemplo,
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gue os crescimentos das fases FCC do Co e IrMn para o Conjunto Il também sao

dominados pelos picos (111) do Co e do IrMn.

1.0

Co(111)

0.8 1 IrMn(111)

|
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36 38 40 42 44 46 48 50
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Figura 4.16 - Padrdo GIXRD para a heteroestrutura VS- ¢ = 45° do Conjunto Il (deposicao da camada
espacadora de Cu(5nm) girando).

Tabela 4.8 - Parametros estruturais obtidos das difracdes de raios-X por GIXRD para a VS- ¢ = 45° do
Conjunto Il. Onde 65 € o pico de Bragg da difracdo, FWHM a largura meia altura do pico, a é o parametro

de rede, e %a € a diferenca do parametro rede do filme em relacdo ao bulk (ac, = 0,3544nm e
a-un = 0,3778 nm) e L é o tamanho de grao obtido da equagédo de Scherrer.

Amostras Picos 0s(°) FWHM(°) a(nm) Aa/a(%) L(nm)
¢ =45° IrMn(111) 41,58(2) 1,45(4) 0,3765(2) -0,3 7,0(2)
¢ =45° Co(111) 43,96(2) 1,59(3) 0,3567(1) 0,7 6,3(1)

4.1.7 - Conjunto II: Analise Estrutural por Difracdo de Raios-X Convencional

Na Figura 4.17, apresentamos os padrdes DRX das VS do Conjunto Il
(espacador de 5nm de Cu depositado girando o substrato). Verificamos que as
caracteristicas destes padrbes sdo similares aquelas observadas nos padrbes do
Conjunto | (Figura 4.7), onde ha uma textura cristalografica no crescimento das
camadas de Co e IrMn. Ou seja, camadas de Co e IrMn com estrutura cristalina FCC

e picos de difracdo de Bragg relativo ao plano (111).
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Figura 4.17 - Padrbes de DRX (8- 26) das VS—¢ = 0°,30°,45° 60° e 90° do Conjunto Il (espacador de
Cu(5nm) depositado com substrato girando).

Os parametros estruturais obtidos dos ajustes dos padrbes DRX das VS do
Conjunto Il (Figura 4.17) organizamos na Tabela 4.9. Cabe mencionarmos que a
posi¢éo angular do pico (111) do Co do Conjunto Il (26 = 44,15°) € menos deslocada
para esquerda do que a do Conjunto | (260 = 44,25°) no caso, por exemplo, da VS-¢ =
0°. Se tomarmos como verdade esta pequena diferenca entre os deslocamentos
angulares observados nas VS dos Conjuntos | e Il, inferimos que o espacador de Cu
rodando reduziu as tensdes internas interfaciais (vide dados nas Tabelas 4.4 e 4.9);

fato que melhora o crescimento da camada de Co.
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Tabela 4.9 - Pardmetros estruturais obtidos dos ajustes de DRX das VS do Conjunto Il. 85 é a posi¢éo
angular do pico de difracao de Bragg, FWHM é a largura meia altura do pico, a € o pardmetro de rede,
e Aa/a é a diferenca do parametro rede do filme em relagdo ao bulk (a;u, = 0,3778 nm;
ac, = 0,3544 nm) e L é o tamanho de grédo obtido da equacdo de Scherrer.

Amostras Picos 6B (°) FWHM(°) a(nm) Aa/a (%) L(nm)

©=0° IrMn(111) 41,70 1,37 0,3752(4) -0,7 7,5(4)
¢=0° Co(111) 44,15 1,75 0,3553(3) 0,3 5,7(2)
©=30° IrMn(111) 41,73 1,30 0,3748(4) -0,8 7,9(4)
©=30°  Co(111) 44,12 1,58 0,3555(2) 0,3 6,4(2)
@=45° IrMn(111) 41,71 1,41 0,3751(2)  -0,7 7,2(2)
@=45°  Co(111) 44,17 1,53 0,3552(1) 0,2 6,6(1)
©=60° IrMn(111) 41,76 1,46 0,3747(3) -0,8 6,9(2)
©=60°  Co(111) 4421 1,69 0,3548(1) 0,1 5,9(1)
©=90° IrMn(111) 41,81 1,61 0,3742(6)  -0,9 6,2(4)
©=90°  Co(111) 4421 1,60 0,3548(2) 0,1 6,3(1)

4.1.8 - Conjunto II: Andalise das Rugosidades por Refletividade de Raios-X (RRX)

As amostras do Conjunto Il diferenciam das do Conjunto | por ter sua camada
separadora de Cu depositada com velocidade angular de 40 rpm, enquanto as demais
sdo depositadas em repouso. Portanto para ajustar este conjunto de amostras
utilizaremos as informacbes obtidas de todas as amostras padroes CPC
caracterizadas até agora. Qualitativamente, os padrées RRX do Conjunto Il
apresentam mais oscilacdes (franjas de Kiessig) do que os respectivos padrboes de
RRX do Conjunto | (Figura 4.12), indicando que as VS crescidas com Cu espacador
néo tendo seus graos colunares tém menores rugosidades interfaciais (vide exemplo,
a VS-¢ =0°. Assim, graos cristalinos ndo orientados no espacador reduz a
rugosidade da VS.

Na Tabela 4.10, organizamos os resultados dos ajustes dos padroes RRX
(Figura 4.18) e didaticamente na Figura 4.19, onde buscamos representar os valores
das espessuras e as rugosidades de cada uma das camadas nas VS do Conjunto |l
(VS-¢@ = 0°,30°, 45° 60° e 90°).
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Figura 4.18 - Padr6es RRX para as VS- ¢ = 0°,30°45° 60° ¢ 90° do Conjunto II. A linha sélida preta é
resultado do ajuste usando o programa Dyna.

Tabela 4.10 - Valores de espessura (t) e rugosidade interfacial (¢), obtidos dos ajustes de RRX através
do programa Dyna para o Conjunto Il de amostras.

Nome ¢=0° ¢ =30° ¢ =45° ¢ =60° ¢ =90°
Camada t(hm) o(hm) t(nm) o(hm) t(nm) o(m) t(nm) o(hm) t(nm) o (nm)
Cu(3nm) 3,0 1,2 2,9 1,1 3,0 15 2,9 1,8 2,7 1,1

IrMn(8nm) 8,2 0,0 8,0 0,0 9,0 1,7 9,2 2,8 9,0 1,2
Co(10nm) 12,5 1,4 12,3 1,3 12,5 1,8 12,5 1,7 12,5 2,0
Cu(5nm) 5,9 2,0 6,0 2,5 5,9 2,9 6,0 2,5 6,1 3,1
Py(10nm) 10,9 1,5 12,0 1,0 12,2 1,5 10,6 1,5 12,5 1,2
Cu(8nm) 7,0 14 8,7 1,2 7,1 2,9 9,4 1,7 7,9 1,5

Si(100) . 1,1 . 2,6 . 0,2 . 0,2 . 0,2
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Figura 4.19 - Valores de espessuras (t) e rugosidade interfaciais (o) obtidos do ajuste através do
programa Dyna. Cada coluna representa uma amostra. Estéo representadas as cinco valvulas de spin
do Conjunto Il, VS-¢ = 0° (preta), 30°(vermelha), 45°(azul), 60°(magenta) e 90°(verde)

Podemos notar que a deposi¢cdo do cobre espacador girando no Conjunto lI

reduz a rugosidade interfacial (o) devido a uniformizacéo da deposi¢cdo em todas as

direcbes. Como sua rugosidade interfacial € menor, a morfologia induzida nas

préximas camadas também serd efetivamente reduzida. Podemos notar isso nas

rugosidades do Co(10nm) e do IrMn(8nm) que também reduzem em relacdo ao

Conjunto |.

4.2 - Anadlise Magnética das Heteroestruturas por Magnetometria

Como feito na Secéo 4.1, dividimos também esta secdo em: Secédo 4.2.1 para

o Conjunto | das VS e onde medimos somente as curvas de M (H) obtidas pelo método

VSM, enquanto na Sec¢éo 4.2.2, apresentamos as curvas M (H) do Conjunto Il obtidas

com a técnica de MOKE.
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4.2.1 - Conjunto I: Analise Magnética por VSM

Conforme discutimos na Secéo 4.1, as estruturais cristalinas das camadas de
Py(10nm), Co(10nm) e IrMn(8nm) apresentam cristalizagdo nas respectivas fases
FCC. Desse modo, procedemos para o estudo das propriedades magnéticas globais,
executando medidas de lagcos de histereses magnéticas [lacos/curvas M(H)], com
énfase na investigacdo das anisotropias magnéticas presentes, inclusive a anisotropia
de forma estabelecida pela deposicdo obliqua. Em particular, enfatizamos que
buscamos entender os efeitos globais das diferentes anisotropias realizando um
conjunto de medidas M(H) em diferentes dire¢cdes no plano do filme. Este tipo de
procedimento (rotagdo da amostra) permite estudar a dependéncia angular das
anisotropias, possibilitando averiguar as dire¢cdes dos eixos de facil magnetizacao
para as VS [93].

Usamos em todas as caracterizagOes realizadas a direcao [110] do substrato
de Si (previamente determinada) como uma referéncia padrdo de direcdo. Cabe
relembrarmos que a deposicdo obliqua de nossos filmes induz uma anisotropia de
forma, onde o eixo de facil magnetizacdo das camadas ferromagnéticas (FM) esta no
plano do filme, e perpendicular a direcdo do feixe de deposicdo. Com isto, a direcédo
nominal do eixo de facil magnetizacdo da camada de Py estara rodada de 90° em
relacdo a direcdo [110] do substrato de Si (Ver Figura 4.20). Portanto, estabelecemos
uma nova referéncia rodada de 90° em relacdo da direcdo [110] do Si, quando
aplicamos H nesta direcdo 6 = 0°, esperamos um laco M(H) praticamente quadrado
para a camada FM do Py e com baixo valor de campo coercivo (H.), por ser um filme
magneto mole com anisotropia uniaxial de forma induzida pela deposi¢cao obliqua.
Tomamos as curvas M(H) do Conjunto | para os valores de 8 = 0°,30°,45°,60° e 90°.
Os resultados destas medidas, apresentamos nas Figuras 4.20 e 4.21 para as
amostras VS- ¢ = 0° (todas as camadas com os graos cristalinos orientados em fase)
e VS-¢ =90° (camadas Cu/Py com mesma orientagdo, mas com as camadas
Cu/Co/IrMn/Cu rotacionadas de 90° no plano do filme em relagao a dire¢éo [110] do
Si).

As demais curvas M(H) das outras VS-¢ # 0°, disponibilizamos no Apéndice
A.l [Figuras A.1 (VS-¢ =30°), A2 (VS-¢ =45°, A3 (VS-¢ =60°]. Aqui,

discutiremos mais especificamente os casos extremos: VS-¢ = 0° e VS- ¢ = 90°. Nas
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Figuras 4.20 e 4.21, as setas verdes e vermelhas referem-se as anisotropias de forma
induzidas das camadas de Py e Co (vide esquemas nos lados direitos inferiores destas
figuras), respectivamente, enquanto esquematizamos também as diferentes rotacoes
das amostras relativo ao campo aplicado (seta azul) sempre na mesma direcdo nas

partes superior destas figuras.
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Figura 4.20 - Lacos M(H) da VS- ¢ = 0° obtidos para diferentes angulos 8 (definido no texto), conforme
indicado na figura (a) 8 = 0°, (b) 8 = 30°, (c) 8 =45°, (d) 8 = 60° e (e) 8 =90°. As setas verdes e
vermelhas representam as dire¢c6es das anisotropias do Py e Co, enquanto as azuis a dire¢do de campo
aplicado H. No lado direito inferior, esquema mostrando o arranjo das camadas e direcBes das
anisotropias das camadas e interfaces. VS-¢ = 0°: Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-
¢=0°)/Co(10nm ¢=0°)/IrMn(8nm- ¢=0°)/Cu(3nm- ¢=0°).

Quando o campo H esta paralelo a direcdo nominal das anisotropias das
camadas de Py e Co (8 = 0°), a curva M(H) da VV'S- ¢ = 0° é composta de dois lacos
guadrados: o primeiro centrado na origem da curva (H = 0 Oe), enquanto o segundo
esta deslocado em relacdo a este eixo (para campos negativos). Considerando (i) o
carater magneticamente mole de filmes de Py e (ii) a existéncia da interface Co/lrMn
com efeito de EB, o primeiro lago deve-se a camada de Py e o segundo a interface
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Co/IrMn. Concluimos entdo que ambos o0s eixos de anisotropias do Py, Co e da
anisotropia unidirecional (Hgg) estao paralelos. Por outro lado, na curva M(H) obtida
para 8 =90° [Figura 4.20(e)] observamos um comportamento do eixo duro com
histerese praticamente nula. Neste caso, medimos a curva M(H) paralela a direcao
[110] do Si, que corresponde ao campo magnético aplicado simultaneamente
perpendicular aos eixos uniaxiais do Py e do Co e ao unidirecional do EB. Para o
intervalo de 6 = 30°,45° e 60°, hd uma competicdo das anisotropias das camadas Py
e Co (e/ou Co/IrMn) com o alinhamento das magnetizacdes com a direcdo do H,
levando a uma maior complexidade das curvas de M(H). Nestes angulos 6
intermediarios, a dindmica das rotac6es dos momentos magnéticos das camadas FM
torna a analise complexa, mas notamos uma reducdo acentuada das quadraturas das
curvas M(H) a medida que o valor do angulo 6 aumenta.

As curvas M(H) da VS- ¢ = 90° da Figura 4.21 também apresentam dois lagos
consecutivos, mas possuem comportamento contrario aos observados nas curvas
M(H) da VS-¢ = 0° (Ver Figura 4.20) obtidas nas condi¢des extremas para o campo
magnético aplicado com 8 = 0° e 90°. A curva M(H) da VS-¢ = 90° obtida para a
configuracdo 6 = 0° tem um laco quadrado (parte superior) e outro laco com
caracteristica de um eixo duro. Por outro lado, A curva M(H) da VS-¢ = 90° obtida
em 6 = 90° tem o primeiro lago com caracteristicas de eixo duro (parte superior) e 0
segundo lago, deslocado ao longo do eixo de campo H, com forma mais quadrada.
Como para 8 = 0°, a anisotropia uniaxial da camada do Py é paralela ao campo H, e,
por sua vez, defasada de 90° para 8 = 90°, os lagos superiores descritos devem-se a
camada de Py, enquanto que os lacos inferiores da Figura 4.21 devem-se a camada
de Co (ou Co/IrMn), devido a assinatura do efeito de Exchange Bias. Para o intervalo
de angulos 8 = 30°,45° e 60°, temos a competicdo das anisotropias uniaxiais do Py,
Co e unidirecional da interface Co/lIrMn com a direcdo de H, levando novamente a
curvas M(H) complexas.

Estes resultados que apresentamos nas Figuras 4.20 e 4.21 nos leva a inferir
gue as direcOes das anisotropias magnéticas do Py e do Co poderiam ser
preestabelecidas no processo de deposicao. Porque verificamos ha defasagem de
aproximadamente 90° entre 0s eixos faceis de magnetizacdo das camadas Py(10nm-
9=0°) e Co(10nm-p=90°)/IrMn(8nm-¢=90°) na VS-¢ = 90° quando comparada com

aVS-¢ = 0°. Todavia, salientamos que os resultados de FMR, que discutiremos mais
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a frente, trardo contribuicdes adicionais quantitativas sobre as reais orientacdes e as

intensidades dos diferentes campos de anisotropias magnéticas observadas.
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Figura 4.21 - Lacos M(H) da VS-@=90° obtidos para diferentes angulos 6 (definido no texto), conforme
indicado na figura (a) 8=0°, (b) 6=30°, (c) 6=45°, (d) 8=60° e (e) 6=90°. As setas verdes e vermelhas
representam as dire¢des das anisotropias do Py e Co, enquanto as azuis a dire¢cdo de campo aplicado
H. No lado direito inferior, esquema mostrando o arranjo das camadas e dire¢Bes das anisotropias das
camadas e interfaces. VS-¢=90°: Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢=90°)/Co(10nm-
¢=90°)/IrMn(8nm-¢p=90°)/Cu(3nm-=90°).

Para as curvas M(H) das VS-¢ = 30°, VS-¢ = 45° e VS-¢ = 60° (Apéndice
A.1l), obtivemos também dependéncias angulares similares das anisotropias
magnéticas conforme giramos as amostras relativas ao campo H (ou seja, vimos lagos
guadrado em certos valores equivalentes entre ¢ e 6). Entretanto, do ponto de vista
global das propriedades magnéticas obtidas das curvas M(H), podemos verificar que
a VS-¢ = 30° (Figura A.1) possui um comportamento das anisotropias similar ao
encontrado para a VS- ¢ = 0°, enquanto a V'S- ¢ = 60° (Figura A.3) esta mais préoxima

do comportamento que observamos para a VS- ¢ = 90°.
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Na Tabela 4.11 estdo apresentadas as estimativas dos valores dos campos
coercivos das camadas de Py (HZY) e do Co (HS/"™™), o campo de EB (Hgg) da

interface Co/IrMn e o campo de deslocamento do Py (Hg,i’) devido a um possivel

acoplamento bilinear. Esta estimativa seguiu o esquema da Figura 4.22.
M

Py
il

Co/IrMn je—r
C

H

HEB < >
Figura 4.22 - Representacdo de um laco M(H) para definicio dos paramentos magnéticos H-”,
HE/"™™ Hge e HYY para uma heteroestrutura com duas fases magnéticas distintas e com Exchange
Bias.

Na Figura 4.23, representamos o comportamento das grandezas fisicas em
funcdo de 6 da Tabela 4.11 para as diferentes VVS-¢. A primeira caracteristica geral

observada nos parametros das amostras VS-¢ € que tanto o comportamento de
HYY quanto o H.” parecem ser independentes do valor do angulo 6 nas diferentes
VS—¢. Enquanto a grandeza Hg,{ tem seu valor praticamente nulo para a maioria das
VS—¢p [exceto para as VS-¢ =30° e VS-¢ = 60° (Hgfl’ nao nulo e negativo), os

valores de Hgy séo da ordem daqueles medidos para um magneto mole convencional

[1,3]. Além disso, h4 uma tendéncia de um pequeno aumento nos valores de HCCO/”M”

a medida que 6 aumenta para as diferentes VS- ¢ (talvez devido ao efeito conjugado
da EB que também afeta o valor de Hc). As grandes mudancgas nos valores destes

parametros, que apresentamos na Figura 4.23, ocorrem no comportamento dos Hgg

das VS-¢. Observamos ainda que os valores méaximos de Hg

Y e HEM™M™ estdo
defasados em relacdo ao angulo azimutal ¢ das amostras e os valores maximos para
as VS-¢ = 45°, VS-¢ = 60° e VS- ¢ = 90° ocorrem proximos das posicdes angulares

de 6 = 30°, 45° e 60°.
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Tabela 4.11 - Valores dos campos coercivo para o Py (H?), para a bicamada com Exchange Bias,

Co/lrMn (HS/"™™), e campo de Exchange Bias (Hgp), para as VS-=0°, VS-¢=30°, VS-@=45°, VS-
¢=60° e VS-¢=90° do Conjunto | em fungdo do angulo 8 do campo magnético (H) aplicado. Incerteza
dos campos é AH = 2 Oe.

VS — ¢ Campos (Oe) 0=0° 6=30° 6=45 06=60° 6=90°
¢=0 H” 9 7 7 6 1
¢ =30° HYY 10 6 6 2 2
@ =45° HZY 5 10 8 3 3
¢ =60° HYY 8 13 15 9 4
¢=90° HZY 4 5 12 13 1
9=0° Hge/mm 29 15 4 3 1
¢=30° Hge/rim 24 6 4 4 2
@ =45° Hge/mm 19 28 17 7 3
¢ =60° Hge/rm 10 29 33 16 4
@ =90° Hge/rm 4 5 12 24 9
=0 Hgp 49 52 -64 -63 -1
®=30° Heg -64 75 -73 -56 -1
®=45° Hggp -56  -54 -56 -65 -5
¢ =60° Hgp 92 75 -72 -76 -94
¢ =90° Hgg -2 -62 -64 61 -62
¢=0° HYY -2 -4 -7 7 0
¢=30° HY 18 17 -20 -23 0
@=45° HYY -5 -8 -8.9 1 0
¢ =60° HYY 25 29 -33 -30 0
¢ =90° HYY 2 1 -8 -10 -5

Destes complexos lagos M(H) obtidos em diferentes valores de 6 e para as
distintas VS- ¢, inferimos que a diferenca de coeréncia dos graos colunares para as
amostras VS-¢ = 45° VS-¢p =60° e VS-¢ =90° induz anisotropias que estédo
competindo entre si e que, por sua vez, modificaram as anisotropias preestabelecidas
(eixos faceis determinados pelo angulo azimutal ¢) durante os crescimentos das VS.
Como dito, este desfasamento entre as diferentes anisotropias das VS-¢ e suas
causas, discutiremos mais detalhadamente usando os resultados obtidos com a

técnica de material seletivo FMR.



97

420
. (p:Dn ’ (pzaon
20 4 \\\
. \'
e S, e—
J oo e e
——
T /
= 20 . S
@
Q.
T 404
— —a&—Hc-Py
04 \- u —@—HePy » —#—Hc-ColrMn
—&— He-Collrin \\-ﬁ.___- —m— HEB
1 ~8—HEB —e—Hdh-Py
o —4—HdhPy
p=45° —* ¢=60°
- ’_’_//0\\’ ] \’
‘,_g_éaz__ﬁé’ _____———\'J' QEQ&*
o4 %’ ]
. 2 1 /
é‘i _——_—__’“————-._———’
T 40+ . —&— HoPy
—§— HoCofirkin
—_— " —m-HEB
wq " .1”““-«. —o—HePy 1 —#— Hdn-Py
—4— Hec-ColrMin =
1 e 1 //._——_’ TTm
—4—Hdh-P X
“ y_.5'1"3'0'4"5'0 TIIBTJ
=90° 5 5 5
20 A /‘ i 8%
* a\\ .
| 4——t :
e —————
— -20 +
5]
=)
T 404
60 N
u —i— Ho-Py -
0 —— HoCollrln
—m- HEB
—§- HdhPy
T T T T T T T T T

— .
0 15 30 45 80 7= 90
8%

Figura 4.23 - Comportamentos dos campos coercivos para o Py (Hgy-verde), e para a bicamada

Co/lrMn com Exchange Bias, (HS”/"™"-vermelho), o campo de Exchange Bias (Hzz-azul) e o H.» -
magenta para as VS-¢=0°, VS-¢ =30°, VS-¢ =45°, VS-¢ =60° e VS-¢ =90° do Conjunto | em funcdo do
angulo 6 = 0°,30°45°60°e 90° do campo magnético (H) aplicado.

4.2.2 - Conjunto Il: Analise Magnética por MOKE

Realizamos medidas de magnetometria Kerr (MOKE) nas VS do Conjunto Il e
em filmes de Py e Co depositados sobre Cu. Usamos a referéncia da direcéo [110] do
substrato de Si tal que 8 = 0° para o eixo de facil do Py (rodado de 90° em relacéo a
direcdo [110] do Si) e 8 = 90° para o eixo de dificil (correspondendo a dire¢do [110]
do Si. Diferentemente das medidas magnéticas por VSM (Conjunto I) onde variamos
0 para alguns valores (6 = 0°,30° 45° 60° e 90°), com auxilio de um gonidmetro foi

possivel girar entre 0° até 360° relativo a direcdo 6 = 0°, obtivemos curvas M (H) para
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o estudo da dependéncia angular das anisotropias magnéticas dos diferentes filmes
(amostras controle e VVS-¢). Comecando pelos filmes de camadas de materiais FM
(amostras controles), tomamos curvas M(H) para valores de 6 no intervalo de 0° até
360°, mas apresentamos os resultados aqui da variagao angular entre 0° e 120° para
as amostras controles: Si(110)/Cu(8nm-¢p=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-@=0°) [Figura
4.24(a)] e Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Co(10nm-¢p=0°)/Cu(5nm-@=0°) [Figura 4.24(b)]. A
dependéncia angular completa (0° até 360°) mostramos no Apéndice A2.
Observamos claramente das Figuras 4.24 (a) e (b) que a forma da quadratura
dos lacos obtidos para 8 = 0° reduz a medida que o valor de 8 aumenta. Concluimos
gue nos filmes FM os eixos de facil magnetizacdo das camadas de Py e Co realmente
estdo na direcdo preestabelecida produzida durante a deposigéo obliqua e pelo efeito
de auto sombreamento (self-shadowing effect). Na regido angular entre 80° e 90° é
possivelmente dizer que séo os eixos de dificil magnetizagdo respectivamente para
os filmes de Py e Co, ou seja, para filmes puros podemos estabilizar a direcdo da
magnetizacdo pela anisotropia de forma estabelecida pela deposicédo obliqua. Este
resultado dos filmes FM puros pode ser estendido para as heteroestruturas dos
Conjuntos | e Il. Assim, se a direcdo da magnetizacdo preestabelecida durante o
crescimento nao estiver dentro dos valores previamente ajustados, teremos que
analisar outros fatores, mas certamente este estudo nos ajudara a entender

contribuicdes para as anisotropias magnéticas das heteroestruturas VS- ¢.
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Figura 4.24 - Dependéncia angular no intervalo angular de 0° até 120° das curvas M (H) das amostras
(@) Si(110)/Cu(8nm-p=0°)/Py(10nm-@=0°)/Cu(3nm-¢=0°), (b) lagcos M(H) para o sistema de
Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Co(10nm-@=0°)/Cu(3nm-¢9=0°). As setas indicam as dire¢cbes nominais das
anisotropias de formas das camadas de Py (verde) e Co (vermelho) e a direcdo do campo H (azul).
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Uma analise mais compativel para melhor entender as anisotropias € através
da dependéncia angular do campo coercivo (H;) e da magnetizacdo de remanéncia
(Mg), usando a representacéo polar. As Figuras 4.25 e 4.26 correspondem destas
grandezas para os filmes Si(110)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢=0°) e
Si(110)/Cu(8nm-¢p=0°)/Co(10nm-p=0°)/Cu(5nm-p=0°), respectivamente.

A construcéo da representacdo polar requer que obtenhamos, por exemplo,
valores dos campos coercivos Hgy e HE° e o valor de magnetizacdo de remanéncia
normalizada pelo valor da saturacdo (My/Ms) para cada posigcdo angular 6 até

completar o ciclo angular das curvas M (H); neste caso, das Figuras 4.24 (a) e (b). Na
Figura 4.25 os raios dos circulos representam intensidade dos campos coercivos Hé’y

(verde) e HE® (vermelho) representados no eixo da escala a esquerda do grafico,
enquanto os valores da magnetizacao normalizada (Mg /M) representamos na escala
vertical direita do gréafico (na cor preta), e a posicdo da amostra com relacdo ao
campo H (angulo 8) indexamos na escala da borda do circulo (escala angular no
sentido horario). Quando medimos no angulo 8 = 0° (Figura. 4.25) estamos nos eixos
facil dos sistemas Py e Co, pois os valores de H-”, HE® e Mg /Mg séo altos. Todavia,
para 8 = 90°, Hgy e Hgy sdo proximo de zero, e a magnetizacdo remanente € baixa,
indicando que estamos no eixo duro do Py. As medidas de MOKE demonstram que a
direcao do eixo de facil magnetizacao é estabelecida perpendicular a dire¢ao [110] do
substrato de Si, ou seja, confirma que a anisotropia de forma é estabelecida no plano
do filme e perpendicular ao feixe de vapor da deposicdo. E importante dizer que no
caso de texturizacdo (111) de fases FCC a contribuicdo de anisotropia magnética é
nula (isotrépica), assim toda a anisotropia observada na representacéo polar, que é
uniaxial, deve-se a anisotropia de forma do crescimento obliquo (efeito de auto

sombreamento).
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Figura 4.25 - Representacao polar da dependéncia do campo coercivo, do Py(10nm) e do Co(10nm),
respectivamente em (a) e (b), e o valor da magnetizacdo de remanéncia normalizada (Mz/Ms). Nos
gréficos (a) e (b) os raios dos circulos representam as intensidades dos valores H;’y, HE® e (Mr/Ms) em
funcdo do angulo 6 do campo aplicado.
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Para as VS do Conjunto Il as medidas de M(H) foram tomadas no intervalo
para 6 entre 0° e 360°. Na Figura 4.26 apresentamos as curvas M(H) paraas VS-¢ =
0°(@) e VS-¢ =90°(b), no Apéndice A.2 disponibilizamos os lagcos M(H) para as
demais VS [VS-¢ = 30° VS-¢ =45° e VS-¢ = 60°], assim como as respectivas

representacées polares.

¢ = 90°

Figura 4.26 - Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°: (a) VS-¢ = 0° e (b) VS-¢ = 90°.
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De imediato, observamos que as curvas M (H) obtidas por MOKE do Conjunto
Il exibem comportamento similares as curvas M(H) obtidas por VSM do Conjunto |.
Em geral, verificamos também que as direcBes dos eixos de facil magnetizacéo para
as camadas de Py e Co obedecem a predeterminacdes pela deposicéo obliqua, ou
seja, na Figura 4.26 (a) temos praticamente o eixo facil em 6 = 0° e o eixo dificil em
6 = 90° para ambas as camadas de Py e Co/lrMn devido a configuracdo de
crescimento da VVS- ¢ = 0°. Enquanto que na Figura 4.26 (b) para a VS-¢=90°, temos
o eixo facil e dificil defasados de 90°. Concluimos assim que em primeira ordem a
morfologia do espacgador de Cu (Conjunto | — gréos orientados e Conjunto Il — gréos
sem orientacao) nao influencia nos efeitos globais observados com as medidas de
magnetometria.

Novamente, construimos figuras de representacdes polares a partir das curvas
M(H) das VS do Conjunto Il e as disponibilizamos nas Figuras 4.27 (a) para a
VS-¢@ = 0°e(b) paraaVS-¢ = 90°. Observamos destas figuras que os maximos dos
campos coercivos para o Py Hgy e Co/lIrMn Hg"/ frn. representados pelas setas
verdes e vermelhas pontilhadas, ndo estdo totalmente alinhados e com direcbes
previamente estabelecidas. Para estas VS (VS-¢ =0° e VS-¢ =90°), h4 uma
rotacdo 46 ~ 10° para a direcdo da magnetizacdo da camada de Co relativamente a
magnetizacdo da camada de Py (6 = 0°). Adicionalmente, os eixos de fécil
magnetizagdo das VS-¢ = 0° e VS-¢ =90° ocorrem em angulos distintos e
defasados de maneira diferente. Em particular, na VS-¢ = 0° as direcbes de facil
magnetizacdo do Py e Co/lIrMn sdo praticamente paralelas (maximos coincidentes),
mas na VS-¢ = 90° ha uma contribuicdo adicional nas energias magnéticas do
sistema que faz com que a anisotropia unidirecional do EB (Co/IrMn) venha a competir
com a anisotropia de forma da camada de Co, levando a orientagées em dire¢cdes néo
preestabelecidas. Da Figura 4.27 (b), inferimos um valor médio de 60° entre as
magnetizacdes para a V'S- ¢ = 90°. Este comportamento serd mais bem entendido

com os resultados de FMR a ser apresentado mais adiante.



104

H 3a0° 0 Fdr""‘ i

/ 330 y 30
30 _.-
; 20| 300 60
10 :
260° / g —a—Hc Py /
T

0 270 90 /
—@—Hc-Co/liMn /
10

{ 201 o4 120
30 -|

@=0° 40

sip1 m;g
i 200° E

(b)

—a—Hc-Py
—a—Hc-Co/IrMn

200° 140° { i

Figura 4.27 - Dependéncia Polar do campos coercivos Hgy, HE° das amostras (a) VS-¢ = 0° e (b)
VS-¢ = 90° no intervalo angular de 0° até 360°.




105

Do estudo das dependéncias polares das VS-¢ =30° VS-¢ =45°
e VS-¢p = 60° (Apéndice A2), inferimos também que ha uma defasagem sistematica
dos eixos de anisotropias. Até o presente momento, ndo consideramos que nas VS
dos Conjuntos | e Il, as camadas FM de Py e Co tinham interacdes de trocas distintas
pela morfologia da camada espagadora de Cu. Buscando entender melhor esta
contribuicdo magnética, montamos uma nova representacdo polar das VS do

Conjunto Il [Figuras 4.28 (a) e (b)] tomando as dependéncias angulares dos campos

Co/IrMn
HE

coercivos Hgy, junto com os campos de Exchange Bias Hgp € O

deslocamento horizontal do sinal do Py, H;’,{, para as VS-¢ = 0° e VS-¢ =90°

respectivamente. Observamos que os valores de Hyz seguem a direcdo dos valores

maximos do campo coercivo, HCCO/”M", sugerindo que o eixo uniaxial do Co e o eixo

da anisotropia unidirecional sé&o praticamente paralelos. Entretanto, verificamos
diferentes alinhamentos efetivos para os eixos de anisotropias das camadas FM de

Py e Co distintas daquelas previamente estabelecidas.
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4.3 - Analises de Ressonancia Ferromagnética (FMR)

Utilizamos a técnica de ressonancia ferromagnética (FMR) para investigar as
anisotropias magnéticas presentes nas VS dos Conjuntos | e Il. Ajustamos as
dependéncias angulares do campo de ressonancia [Hg(¢y)] no plano dos filmes,
buscando minimizar a energia magnética total do sistema. Determinamos
guantitativamente os campos magnéticos efetivos das anisotropias e suas direcdes
relativas a direcdo de referéncia [110] do substrato de Si. Esta analise € essencial
para averiguarmos a influéncia da metodologia de deposicdo na inducdo de
anisotropia magnéticas em direcbes preestabelecidas, onde buscamos projetar
valvulas de spin com dire¢ces ndo colineares de anisotropias. Os espectros de FMR
foram obtidos a temperatura ambiente (300 K), usando um espectrémetro Varian com
uma cavidade retangular de médulo TE102 operando na banda X (f = 9,26 GHz) com

um Klystron de 500 mW/.

4.3.1 - Dependéncia Angular dos Campos de Ressonancia - Hg(¢g)

Na Figura 4.29, apresentamos os espectros de FMR para filmes simples
[4.29(a) - Py e 4.29(b) - Co] , para a bicamada FM/AF [4.29(c) - Co/IrMn], por fim, na
Figura 4.29(d) mostramos a VS-¢ = 0°. Os filmes simples e a bicamada sao
chamados de amostras controle (a, b e c¢), porque é através da analise destas
amostras que determinarmos 0s campos uniaxiais individuais para o Py e Co, 0 campo
de EB, a anisotropia rotatdria, e as magnetizacdes efetivas. Estas grandezas foram
usadas como valores de entrada nos ajustes das curvas de Hyi(¢y) das valvulas de
spin (VS) dos Conjuntos | e II.

As amostras controle e a VS- ¢ = 0° tem as seguintes estruturas:

(a) Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°), ou simplificado Py(10nm)
(b) Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢p=0°), ou Co(10nm)

(c) Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/IrMn(8nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢p=0°), ou
Co(10nm)/IrMn(8nm)

(d) Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢p=0°)/Co(10nm-¢=0°)/IrMn(8nm-
9=0°)Cu(3nm-¢=0°) ou VS- ¢ = 0°.
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Figura 4.29 - Espectros de FMR para os filmes de (a) Py(10nm), (b) Co(10nm), (c) Co(10 nm)/IrMn(8nm)
e da (d) VS-¢ = 0°. Nessas figuras, 0s eixos séo: X é o valor angular de ¢, da posi¢do dos filmes
relativos a dire¢cdo do campo H, Y é a intensidade do campo magnético H gerado pelo eletroima do
espectrometro e Z é a intensidade do sinal da derivada da absorcéao.
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Para a aquisicao do primeiro espectro de FMR, posicionamos o plano do filme
com a direcdo de referéncia [110] do Si (previamente marcada na parte de tras do
filme) apontando perpendicular a direcdo do campo aplicado H, ou seja, a direcdo do
campo H esta paralela ao eixo de facil magnetizacdo do Py e esta no plano do filme.
Para cada posicdo angular ¢y obtemos um espectro de FMR, ou seja, tomamos o
espectro de FMR fixando o filme em um dado valor do angulo ¢, e variando a
intensidade do campo magnético aplicado H e registramos a condi¢do de ressonancia
(wexe = YH), Onde wext € a frequéncia da radiacao eletromagnética produzida pela
fonte de micro-ondas Klystron (9,26 GHz) e H o campo magnético aplicado. Com
auxilio de um goniémetro, giramos a amostra para outro angulo (¢4 + 10°) e tomamos
um novo espectro de FMR até completar um ciclo de rotacdo da amostra no plano
(¢ tomado de 0° até 360° com passo de 10°). Ao término da dependéncia angular,
obtivemos, para cada espectro de FMR, o0 seu campo Hp (maxima absorcdo) e a
largura de linha (4H — distancia de pico a pico na derivada da absorc¢ado). Dessa forma,
obtivemos o comportamento angular do campo de ressonancia Hg (¢ ) para cada uma
das amostras controle e para as VS dos Conjuntos | e II.

Em medidas de FMR, quanto maior for o valor da magnetizacdo de saturagcao
(Ms) menor seré o campo Hy e vice-versa. Notamos que o valor de H;;’y é ligeiramente
acima de 1 kOe para ¢, = 0° [Figura 4.29 (a)], enquanto o Co tem valor de H° de
0,4 kOe para ¢y = 0° [Figura 4.29(b)]. Note que os campos de ressonancia para 0s
filmes simples séo iguais para ¢ igual a 0° e 180° (caracteristica uniaxial). Por outro
lado, observando a dependéncia angular dos espectros de FMR na amostra controle
Co/lrMn [Figura 4.29(c)], observamos a assinatura do fendbmeno de EB, que é

caracterizada por um diferente valor de HEO/ITM" para ¢y igual a 0° e 180°, ou seja,

nesta mesma direcdo a amostra possui campos diferentes de ressonancia para H
aplicado nos sentidos opostos. Nao houve a necessidade da utilizacao dos protocolos
tradicionais para induzir tal efeito, ou seja, as deposi¢cdes das amostras ocorreram
sem a aplicacdo de campo magnético [22,93] (Hi,—sitw = 0 Oe), também nao foi
realizado o processo tradicional de resfriamento com campo (FC - Field Cooling
Protocol). Conforme mencionamos no Capitulo 2, a deposi¢do obliqua induz uma
anisotropia uniaxial no filme de cobalto que, por sua vez, leva a intensa magnetizacéo
remanente [22,93]. Esta Ultima carateristica € a responséavel pela indugéo do efeito de

EB, quando depositamos o IrMn sobre o filme de Co.
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Na Figura 4.29 (d), apresentamos a dependéncia angular dos espectros de
FMR da VS-¢ = 0° do Conjunto I. Conforme mencionamos, a técnica de FMR é
designada como material seletivo, devido ao campo de ressonancia ser diferente para
cada material magnético. Portanto, os espectros de FMR tém, neste caso, dois sinais
bem definidos para as VS (Conjuntos | e 1) devido as contribuicdes da camada de Py
e do Co, ou seja, cada camada magnética apresenta a sua propria dependéncia
angular Hgz(¢py). Como ja estabelecido do estudo das amostras padrédo, os campos de
ressonancia com menores valores (absor¢cdes em azul) correspondem as ressonancia
da bicamada FM/AF, enquanto as absor¢cdes (em verde) que ocorrem para maiores
valores de Hy condizem a absor¢cdo do permalloy. Continuando a andlise qualitativa
dos espectros de absor¢cédo para a amostra VS- ¢ = 0°, onde todas as camadas sao

depositas com a morfologia granular orientada na mesma direcdo (coerente).

Notamos que os valores minimos de Hj},

Y e HS/"™™ coincidem para ¢y = 0° e ¢y =
360° . Isto € uma evidéncia de que os eixos uniaxiais destas camadas estéo paralelos.
Esse resultado corrobora com as analises das medidas de magnetizacao (M(H))
apresentadas na Seccéo 4.2 para a VS- ¢ = 0°. Observamos a presenca do efeito do

EB, nos dados da Figura  4.29 (d), onde notamos que

HE™™M (g = 180°) > HEY/'™™ (¢, = 0°), o comportamento simétrico destas

absorges [HS®"™"(0 < ¢y < 180°) semelhante ao HS®/"™™(180° < ¢y < 360°)]
sugerem que o eixo unidirecional também esta paralelo ao eixo uniaxial do cobalto.

No Apéndice B, apresentamos os espectros de FMR tomados para as outras
amostras do Conjunto I, ou seja, VS-¢ = 30°, VS-¢ = 45°, VS-¢p = 60°e VS-¢ = 90°
(nesse apéndice, também disponibilizamos os espectros de FMR das amostras do
Conjunto I, mas nédo faremos uma discussao pormenorizada aqui).

A discussdo mais detalhada da defasagem entre os eixos de anisotropia, €
obtida com o tratamento tedrico quantitativo dos dados das curvas Hi(¢y) das VS dos
Conjuntos | e Il. Nas Figuras 4.30 e 4.31, mostramos entéo a dependéncia angular do
campo Hy para todas as amostras VS-¢ = 0°, VS-¢ = 30°, VS-¢@ = 45°, VS- ¢ = 60°
e VS-¢@ = 90° para os Conjuntos | e Il, respectivamente. Lembramos que cada ponto
das curvas Hyp(¢y) destas figuras corresponde a um espectro de FMR em uma

posicdo angular ¢y.
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O procedimento para a realizacao dos ajustes numéricos de Hi (¢ ) foi descrito
na Secdo 3.4.3. Este método calcula numericamente o campo de ressonancia em
funcdo dos campos uniaxiais (Hy) de cada camada, das magnetizagcOes efetivas
(4mM,sr), do campo de Exchange Bias (Hgg), do campo de anisotropia rotatoria (Hg,)
e do campo de troca bilinear (Hg;). Usando esse procedimento, apresentamos nas
Figuras 4.30 e 4.31 as linhas pretas continuas que representam 0s ajustes numéricos
das dependéncias angulares Hi(¢y) para as VS dos Conjuntos | e Il. Os resultados

desses ajustes das curvas Hi(¢y) estdo apresentados na Tabela 4.12.

Tabela 4.12 - Valores dos parametros obtidos dos ajustes do FMR, campos uniaxiais Hf,’y e H5°, campo
de Exchange Bias (Hgg), campo de anisotropia rotatdria (Hgz,) € 0s respectivos angulos de eixos de
anisotropia Zy, ¢IC]"e ¢, Para as VS dos Conjuntos | e Il. Incerteza para os campos e os angulos dos
eixos de anisotropia sdo AH = 2 Oe e A¢ = 5° respectivamente.

Vs H}Y(Oe) HS°(Oe) Hg,(Oe) Hgz(Oe) Hpa(Oe) #7() 65°() eyl

Conjuntol @ =0° 71 189 0 95 76 2 8 5

Conjuntoll ¢ =0° 51 108 23 95 -47 3 9 3

Conjunto!l ¢ =30° 39 102 7 78 -8 5 51 24
Conjunto Il ¢ =30° 59 117 7 89 -25 -1 35 30
Conjunto|  ¢@=45° 41 77 0 76 -29 2 59 35
Conjunto Il ¢ =45° 34 85 44 83 -40 5 67 44
Conjunto| ¢ =60° 30 62 11 87 -13 -2 81 51
Conjunto Il ¢ =60° 41 82 31 91 -32 5 87 49
Conjuntol ¢ =90° 34 19 39 70 -49 -1 120 109
Conjunto Il ¢ =90° 51 20 25 71 -53 -1 134 132

Os parametros obtidos para os dois conjuntos de amostras estdo plotados na
Figura 4.32. em funcdo do angulo azimutal ¢, que € responsavel por rotacionar as
anisotropias do Co/lrMn em relacdo ao Py. Observamos que ha oscilagcbes nas
intensidades das H,’;y, HS°, Hgp, Hy, € Hp, & medida que ¢ aumenta. Em geral, o

7

comportamento das anisotropias € similar, h4 uma tendéncia de reducdo das
intensidades das grandezas H{;y, HS°, e Hgp & medida que ¢ cresce, porém o campo
Hpg,; tende a crescer. O campo efetivo devido a anisotropia rotatoria Hgz4 apresenta um
comportamento oscilante similar nos dois conjuntos, exceto para a amostra

VS-¢ = 0°. A estimativa do Hy, é feita considerando que a magnetizacao efetiva do

Py (4nM§}’f = 9,44 kG) e do Co (4mMgp; = 18,15 kG) obtida para os filmes simples, é
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a mesma para todas as VS. Este é o procedimento padréo para o ajuste da anisotropia

rotatéria para filmes cujas as espessuras das camadas FM e AF sdo bem definidas

[29]. Como todas as VS sao fabricadas por deposicdo obliqua, que induz uma

corrugacdo na superficie alterando a interface FM/AF,

isto induziu em nossas

amostras um acoplamento antiferromagnético entre o Hgz, € a magnetizagdo do Co

(exceto para a amostra VS—¢ = 0°).
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Figura 4.32 - Comportamento dos campos uniaxiais Hﬁy e H3°, do Exchange Bias (Hgg), da anisotropia
rotatoria (Hg,) € do campo bilinear (Hg,) para as VS dos Conjuntos | e Il.
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O campo efetivo devido ao acoplamento Bilinear depende da composicao
guimica e da espessura da camada separadora, portanto, era esperado que 0S
valores de Hg; paras todas as VS fossem aproximadamente constantes. Esta variacéo
do Hg; deve estar relacionada mudanca nas interfaces Py/Cu/Co. Percebe-se que o
fato do Cu separador ser depositado de forma estética ou dindmica nao afeta o Hg;.
Aparentemente, o0 responsavel pela mudanca do acoplamento Bilinear e,
consequentemente da interface Py/Cu/Co é o valor de ¢, que desacopla (desalinha)
as corrugacoes superficiais do Py e do Co induzidas pela deposi¢éo obliqua.

A acdo proposital provocada pela rotacdo da camada separadora, interfere
diretamente nas intensidades do campos HS° e Hgzgz. O campo uniaxial do Co é
dependente do alongamento dos grdos, umas vez que O eixo uniaxial esta
perpendicular a direcdo de deposicdo no plano do filme. Este alongamento € maximo
para ¢ = 0°, ou seja a camada de Co tem sua morfologia coerente com a camada
espacadora de Cu, refletindo em um maior valor para o campo Hy. Percebe-se que a
tentativa de induzir campos efetivos uniaxiais ndo colineares resulta em uma
diminuicdo do campo HS° [Ver Figura 4.32(b)]. Percebemos também que esta
dificuldade em desalinhar as direcdes de eixo facil é parcialmente minimizada com a
rotacdo do porta-amostra durante a deposi¢cdo da camada espacadora de Cu, pois 0
campo H5°é maior nas VS do conjunto Il para ¢ # 0°. Este fato é bastante interessante
porque o grande objetivo deste trabalho € projetar valvulas de spin com direcbes dos
eixos uniaxiais bem definidas. Por fim, como a rotacao do porta-amostra contribui para
aumentar o valor de H5°, sendo esta anisotropia a responsavel por induzir o campo
Hgg, para o Conjunto Il de VS com ¢ # 0 existe uma melhor estabilizacdo da
anisotropia unidirecional.

Nas Figuras 4.33 e 4.34, apresentamos as orienta¢des dos eixo uniaxial (¢5°)
e unidirecional ¢gp relativas a direcdo perpendicular do eixo facil da camada livre
(¢>,’;y). Note que A¢y foi de 10° durante as dependéncias angulares do campo de
ressonancia [Hgr (¢y)], portanto existe uma incerteza nestas direcdes de + 5°. Dessas

figuras, notamos que para a amostra VS-¢ = 0°, possuem eixos de anisotropia em
fase para ambos os Conjuntos (I e Il), ou seja, ¢>5y =2° ¢p5° =8°e ¢pgp = 5° parao
Conjunto I, enquanto os valores sao ¢>5y = 3°, $p5° = 9° e ¢pp = 3° para o Conjunto l.

No entanto, para as VS com ¢ =#0°, a defasagem média, definida pela diferenca entre

as direcOes efetivas dos eixos de anisotropias das camadas de Co e Py, aumenta a
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medida que o angulo ¢ das VS cresce (vide Figura 4.33). Em particular, se

considerdssemos somente as contribuicbes uniaxiais de forma induzidas pela

deposicdo obliqua das camadas Py e Co, esperariamos uma defasagem entre os

eixos de anisotropia determinada pelo angulo ¢, ou seja, ¢ = ¢p5° = ¢rz. No entanto,

medimos deslocamentos diferentes do esperado (¢5° # ¢z # @) para os Conjuntos

| e Il que, por sua vez, atribuimos principalmente as diferentes morfologias da camada

de Cu dos Conjuntos | e Il
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Figura 4.33 - Dependéncia angular dos eixos de anisotropia para Py (¢5y), Co (¢5°) e EB (¢gp) parao
Conjunto I-(a) e ll-(b) conforme preestabelecidos na deposi¢éo obliqua (representada pela linha preta
pontilhada) para as amostras VS-¢=0°, VS-¢=30°, VS-¢p=45°, VS-9=60° e VS-¢=90°.
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Atribuimos que as diferencas entre os valores ¢, $5° e ¢z também pode ser
influenciada por outras contribuicbes anisotrdpicas (campo de anisotropia rotatéria
(Hga), campo Hg,, etc) e/ou por uma possivel reorientacéo dos spins do Co (efeito de
rotacao induzido pela agdo do campo Hg; que tende a alinhar as magnetizacdes do
Co e Py) [93]. Por outro lado, enfatizamos que existe uma tendéncia de alinhamento
entre os eixos uniaxial do Co e o unidirecional.

Em resumo, com base nos resultados do FMR, montamos um esquema das
orientacdes das magnetizagdes, em um gréfico X-Y (Figura 4.34), para distinguirmos
as diferentes orientacdes dos campos de anisotropias das VS dos Conjuntos | e Il
Enquanto que nas medidas de magnetizacdo (VSM — Conjunto | e MOKE — Conjunto
I), exceto para as VS-¢ =0° e VS-¢ =90° e para direcdes bem especificas do
campo aplicado H, os lagos M (H) eram complexos e dificeis de serem interpretados,
com as medidas de FMR e as respectivas analises dos dados experimentais, fomos
capazes de separar as principais contribuicdes e, fazer uma proposta efetiva do
comportamento das dire¢cdes e intensidades dos diferentes campos de anisotropia das
VS. Observamos o papel direto da morfologia da camada espacadora de Cu sobre os
campos de anisotropias das VS com de Py e Co. Também verificamos que a rotacao
desta camada separadora propicia um melhor desacoplamento entre as corrugagoes
induzidas pela deposicdo obliqua, contribuindo para melhorar o processo de

estabilizacdo de Exchange Bias (maiores valores de Hyg) € também para otimizar e

projetar VS com eixos de anisotropia nao colineares [93].

=

§G0= 67"

Figura 4.34 - Angulos dos eixos de anisotropias ¢ para Py, Co e EB plotados em funcéo da direcéo
[110] do silicio para o Conjunto | (a) e Conjunto Il (b) das amostras VS-¢ = 0°,30°,45°,60° e 90°.
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4.4 - Analise de Magnetorresisténcia (MR) para o Conjunto | e |l

Nesta secao, discutiremos somente os dados da magnetorresisténcia (4R/R)
das VS—¢@ =0° e VS — ¢ =90° pois essas amostras sdo as que possuem as
maximas defasagens entre as dire¢cdes das magnetizacdes relativas do Py e do Co.
Lembramos que, em multicamadas, o efeito de magnetorresisténcia gigante (GMR) é
maximo quando as magnetiza¢des tem sentidos opostos. Disponibilizamos as demais
curvas AR/R, no Apéndice C. Como discutido no Capitulo 2, as principais
contribuicdes para a AR/R em nosso sistema sdo: GMR e AMR (magnetorresisténcia
anisotropica).

Na Figura 4.35, apresentamos o comportamento da curva 4R/R para a VS-
@=0° do Conjunto Il nas geometrias de medidas: (a) campo H e corrente elétrica i
paralelos (H |l i Il [110] do Si) e (b) campo H perpendicular a direcdo da corrente
elétrica i [H L (i Il [110] do Si)]. Em (c) e (d), repetimos as curvas de MOKE para as
geometrias H |1 [110] do Sie H1 [110] do Si, respectivamente.
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Figura 4.35 - Curvas de AR/R para a VS-¢=0° (direcdo da magnetizacdo do Py esta paralelo a
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente.
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As curvas 4R/R [Figura 4.35 (a)] praticamente ndo apresentam histereses
guando aplicamos o campo H na direcao de dificil magnetizagéo [Figura 4.35(c)] das
camadas de Py e Co na VS — ¢ = 0°. O formato da curva AR /R é tipo uma parabola
(concavidade voltada para cima), com variagdo entre 0 maximo e minimo de 0,6 %.
Embora haja as contribuicbes GMR e AMR, a dominante nesta configuracdo de campo
H e corrente elétrica i € a da AMR. Por outro lado, quando aplicamos o campo H na
direcéo de facil do Py e do Co [Figura 4.35 (b) HL (i Il [110] do Si)] paraa Vs — ¢ = 0°,
h& uma clara histerese na curva 4R /R devido ao ciclo de campo H, conforme as setas
indicando as orientacfes relativas das magnetizacdes ao longo de todo o ciclo de
varredura do campo H entre + 200 Oe (valor de H que satura completamente as
magnetizacbes do Py e do Co [Figura 4.35 (d)]). O valor AR/R maximo é
aproximadamente de 2,5%. Esse valor é proximo dos reportados na literatura para
sistemas similares [31-33,94].

Para o caso da V'S — ¢ = 90° (magnetizacdes do Py e do Co aproximadamente
perpendiculares), a curva de 4R/R possui uma variacdo assimétrica em funcdo do
campo H [Figura 4.36 (a)]. Explicamos tal “oscilagdo” no comportamento de AR/R,
assumindo as contribuigcdes da GMR e AMR. O sinal da GMR diminui com o aumento
da intensidade do campo H, enquanto a AMR aumenta na configuracdo da medida
[95]. Para a condicdo, em que o campo H é perpendicular & dire¢cdo da corrente
elétrica e esse campo H encontra-se paralelo ao eixo facil do Py e perpendicular ao
eixo do Co, a curva 4R /R possui um pico em campos magnéticos negativos, com certa
histerese magnética e cujo valor é reduzido para 1,5 % relativamente ao valor de 2,5 %
observado para a VS — ¢ = 0°, ambas as medidas foram realizadas na mesma

configuracdo de campo H e corrente elétrica i.
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Figura 4.36 - Curvas de AR/R para a VS-¢=90° (direcao da magnetizacdo do Py esta perpendicular a
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente.

Na Figura 4.37, apresentamos os valores especificos de magnetorresisténcia
(AR/R) paraas VS — ¢ = 0°,VS — @ = 30°,VS — ¢ = 45°,VS —p = 60° e VS — ¢ = 90°
dos Conjuntos | e Il para as geometrias de medidas (a) H |l i || [110] do Si e (b) HL
(i II'|12110] do Si), respectivamente. Observamos da Figura 4.37(a) que, quando
estamos no eixo duro magnético do Py e com a direcdo da magnetizacdo do Co
dependente de ¢ (coincidente em ¢ = 0°), observamos, para ambos 0s conjuntos de
VS, que os valores de 4R /R sao praticamente constantes em funcéo de ¢ (angulo de
rotacdo do crescimento dos gréos das camadas de Co e IrMn). Adicionalmente, os
valores de 4AR/R, nessa configuracdo, sdo menores (maximo de 0,8 %) do que os
valores obtidos na configuragéo oposta (H perpendicular a corrente elétrica i), que sao
de 2,5 % [Figura 3.37(b)]. Por outro lado, na geometria de medida em que o campo H
esta na direcéo do eixo facil do Py (corrente elétrica i perpendicular ao campo H), ha
uma diminuicdo dos valores de 4R/R a medida que o valor de ¢ aumenta para as VS

dos Conjuntos | e Il.
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Figura 4.37 - Comportamentos dos valores AR/R em funcdo ¢ de crescimento das camadas Co e IrMn
para as VS dos Conjuntos | e Il (VS-¢=0°, VS-¢=30°, VS-9=45°, VS-¢=60° e VS-¢=90°) para as
medidas de magnetorresisténcia nas geometrias (a) H |l i || [110]Si e (b) H L (i Il [110]Si).

Dos resultados e das andlises apresentadas neste capitulo, concluimos que
podemos controlar, dentro de certo grau de precisdo, o angulo entre as direcdes de
anisotropias das camadas de Py e Co, usando a geometria da deposicéo obliqua pelo
método de Sputtering. Todavia os valores de magnetorresisténcia mostram que a
deposicéo do cobre espacador parado ou girando (Conjunto | e IlI) n&o afeta muito os
valores AR/R, embora podemos observar que a reducdo de AR/R ocorre
principalmente pelas diferencas de corrugacdes criadas pela deposicdo obliqua,
resultando em maiores valores de AR /R nas VS-¢=0°, VS-¢=30° e VS-@=45° para 0s

dois conjuntos de amostras.
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5.Conclusoes

Nesta tese de doutorado, comprovamos a hipotese de que a técnica de
deposicao obliqua é versatil o suficiente para preparacao de heteroestruturas do tipo
vélvulas de spins (VS) com anisotropias ndo colineares. Podemos destacar trés
efeitos muito interessantes nestes dispositivos (VS): a magnetorresisténcia gigante, o
acoplamento magnético bilinear entre as camadas ferromagnéticas [permalloy (Py =
NisiFe19) e cobalto (Co) separadas por cobre (Cu)], e por fim, o Exchange Bias (EB),
que ocorre devido ao contato atdmico entre um material ferromagnético (Co) e um
antiferromagnético (Ir.-oMnso). Na versdo convencional das VS, as dire¢cbes das
magnetizacbes das camadas ferromagnéticas sdo determinadas pela sua interacéo
de troca mediada pelo espacador, gerando somente acoplamentos paralelos (bilinear)
e perpendiculares (biquadraticos) entre as magnetizacbes das camadas
ferromagnética. O processo de deposicao obliqua, produz grdos colunares com
corrugacgOes superficiais, sendo esta, responsavel por estabelecer uma anisotropia
magneética uniaxial de forma, perpendicular ao feixe de deposi¢do no plano do filme.

Desenvolvemos uma metodologia de fabricacdo de amostras usando a
deposicdo obliqgua do sistema Sputtering Orion 8 (geometria confocal dos
magnetrons), para preparacao de VS do tipo
Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm), controlando as dire¢des relativas
entre os eixos de anisotropia do Py e do Co. O angulo entre estes eixos de anisotropia
€ controlado pela associacdo da deposi¢ao obligua com a rotacdo do porta-amostra
em angulos azimutais (@) antes da deposi¢cdo de cada camada. Preparamos dois
Conjuntos de VS onde mudamos somente a morfologia da camada de Cu(5nm). No
Conjunto | todas as camadas foram depositadas com o substrato em repouso e, no
Conjunto Il a camada de Cu separadora era rotacionada de 40 rpm.

Realizamos a caracterizacdo cristalografica destas heteroestruturas foi feita
pela técnica de difracdo de raios-X (GIXRD e DRX). A analise dos crescimentos das
heteroestruturas camada por camada e das VS propriamente ditas VS—¢ = 0°,
VS—@p = 30° VS—@ =45°, VS—¢p = 60° e VS—¢@ = 90°, onde ¢ é 0 angulo de rotacao
dos gréos colunares das camadas de Cu/Co/IrMn evidencia que crescemos as
camadas de Cu(8nm), Py(10nm), Cu(5nm), Co(10nm), e IrMn(8nm) texturizadas na

direcédo dos planos (111), com a fase cubica de face centrada (FCC) para ambos 0s
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Conjuntos (I e Il) de amostras. Portanto, observamos que a texturizacao cristalogréafica
ndo é dependente da rotacdo da camada espacadora de Cu(5nm). Esse fato
possibilita a comparacdo das VS dos Conjuntos | e Il, ou seja, hdo ha mudanca
estrutural, mas as rugosidades interfaciais séo alteradas, conforme observamos nas
analises de refletividade de raios-X (RRX) dos Conjuntos | e Il e das amostras
controles (Cu/Py, Cu/Co e Cu/Co/lrMn). Demonstramos que o empilhamento de
sucessivas camadas propaga as rugosidades para as camadas seguintes, tornando o
sistema da VS complexo para uma andlise quantitativa. Verificamos o aumento da
intensidade das frangas de Kiessig para o Conjunto Il, indicando que a rugosidade
interfacial diminuiu.

Estudamos as propriedades magnéticas com medidas de dependéncias
angulares das curvas de M(H) em temperatura ambiente, obtidas pelas técnicas de
magnetometrias de VSM e MOKE. Usamos principalmente a técnica de FMR para
caracterizar de forma quantitativa as anisotropias presentes na amostra. Como a
deposicao obliqua estabelece uma morfologia caracteristica de grdos alongados nas
camadas ferromagnéticas, consequentemente induziu uma dire¢do bem definida para
0S eixos de anisotropias uniaxiais. Confirmamos que a deposicdo obliqua das
nanoestruturas controles [Py(10nm), Co(10nm) e Co(10nm)/IrMn(8nm)] estabelece
direcbes dos eixos de anisotropia uniaxiais e o de anisotropia unidirecional.
Verificamos que a direcéo do eixo uniaxial do Py (qbl’;y) foi a mesma prevista no projeto
de construcdo para todas as VS-¢;. O Py foi depositado diretamente sobre a camada
buffer (Cu), além disso, estes filmes tém suas morfologias granulares (corrugacoes)
alinhadas, potencializadas pelo efeito de self-shadowing. Podemos dizer que o eixo
uniaxial da camada de Co para as amostras VS—¢ = 0° esta alinhado com o eixo ¢5Y
dentro da precisdo experimental de + 5° devido ao posicionamento da amostra no
sputtering e no FMR. Entretanto, como o sistema estudado é uma VS, onde os efeitos
das interacbes dos acoplamentos bilinear e de Exchange Bias estdo presentes e
correlacionados, observamos uma defasagem da direcdo estabilizada para a
encontrada do eixo uniaxial do Co (¢5° > ¢ # 0°), para todas as valvulas de spin
projetadas com eixos uniaxiais ndo colineares (VS—¢ # 0°). Isto estd associado a
morfologia da camada espacadora de Cu e, a competicao entre o0 acoplamento bilinear
e 0 campo uniaxial do Co (HS5°). A deposicdo obliqua também contribuiu para a

estabilizacao do efeito de EB sem a necessidade de protocolos externos (deposicéo
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com campo aplicado ou o resfriamento com campo — FC). Como a camada de Co tem
uma direcdo bem definida de eixo facil de magnetizacéo e serve de camada semente
para o IrMn, durante a deposi¢cado da camada AF a interacdo de Exchange na interface
tende a orientar a anisotropia antiferromagnética paralela a magnetizacdo do Co.
Associamos a diferenca entre o eixo uniaxial ¢5°e o eixo unidirecional ¢, a presenca
do acoplamento bilinear ferromagnético. Este acoplamento tende a alinhar a
magnetizagdo do Py com a do Co, sendo esta a responsavel pela orientagdo ¢gg.
Determinamos os valores de campos de anisotropias (H{;y: uniaxial do Py; H5° uniaxial
do Co; Hgg: unidirecional da EB; Hg,: bilinear de troca; Hg,: rotatoria do IrMn) bem
como seus angulos efetivos direcionais, através de ajustes de curvas de dependéncia
angular do campo de ressonancia ferromagnética Hg (¢y) obtidos para cada VS. Em
geral, além de confirmar que a VS—¢ = 0° é a que apresenta a menor defasagem dos
angulos das anisotropias, os resultados dos ajustes das curvas Hi(¢y) nos permitem
inferir que as direcbes dos eixos de anisotropia do Co e a direcdo do eixo de
anisotropia unidirecional do EB aumentam, conforme aumentamos o angulo ¢ das VS
para ambos os Conjuntos | e Il. Adicionalmente, temos que, com a deposi¢cdo do
espacador de cobre girando Cu(5nm) (Conjunto II), obtemos valores maiores de
Hggnas VS—¢@ (p = 0°, 30° 45° 60° e 90°), mostrando que uma interface de
Cu(5nm)/Co(10nm) menos rugosa possibilitou uma melhor estabilizacao do efeito de
EB.

Demonstramos que as medidas de magnetorresisténcia (4R/R), para as
configuragcdes das VS dos Conjuntos | e Il (VS—¢ =0°, VS—¢p = 30°, VS—¢ = 45°)
produzem valores médios de 4A4R/R ~ 2,5% na geometria de medida H L (i |l [110]Si),
enguanto para a geometria H || (i Il [110]Si), obtemos valores de 4R/R ~ 0,7% que
sédo independentes do angulo ¢ das VS. De um modo geral, os valores da MR
parecem nao depender da morfologia da camada de Cu espacadora. Um ponto
importante que fica para estudos futuros é aprofundar o estudo do efeito da rugosidade
induzida pelos gréos colunares sobre os campos de Hgg, Hg, € Hg, €, POr sua vez,
sobre o efeito de MR para espessuras menores do espacador e para diferentes tipos
de espacadores (por exemplo, Ru que propicia uma maior magnitude no acoplamento
bilinear).

Em sintese, nesta tese de doutorado, conseguimos ajustar o angulo entre as

direcbes dos eixos de anisotropia das camadas de Py e Co em um intervalo angular
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entre 0° a 90° pré-ajustando as direcbes dos eixos de anisotropia uniaxial
separadamente para cada camada ferromagnética da VS usando a geometria da
deposicdo obliqua do Sputtering Orion-8 confocal. Nos sistemas VS do tipo
Cu(8nm)/Py(10nm)/Cu(5nm)/Co(10nm)/IrMn(8nm), a direcdo do eixo de faclil
magnetizacdo do Py é definida com precisdo, pois é estabelecida pelo eixo de
anisotropia uniaxial, enquanto para a camada de Co ha competicdo entre anisotropia
uniaxial do processo de deposi¢cao obliqua, a interacao de troca indireta entre Py e Co
via Cu e a anisotropia unidirecional (EB) da interface Co/IrMn; as duas ultimas séo
dependentes da morfologia da camada espacadora de Cu. Essas interacdes
provocam uma reorientacdo de spins da camada de Co, a qual desalinha a direcao da
sua magnetizacao previamente estabelecida pela anisotropia uniaxial do processo de
deposicao obliqua. A possibilidade de estabelecer um acoplamento ndo-colinear entre
as camadas FM (Py e Co nesse caso) em sistemas VS propicia aprofundar na fisica
basica envolvida em dispositivos do tipo VS, que tem alto potencial de aplicacéao

tecnoldgica.
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Apéndice A

Magnetometria VSM e MOKE

Neste apéndice disponibilizamos um conjunto de medidas magnéticas de VSM
e MOKE realizadas nas amostras dos Conjuntos | e I, assim como em algumas

amostras controles que preparamos para estudos especificos.

Conjunto I: Dados de magnetometria VSM

Lacos de histereses M(H) das amostras VS—¢ = 30°,45° e 60° na Figura A.1,
A.2 e A.3: as setas preta, verde, vermelha e azul representam a dire¢ao [110] do
substrato de silicio, os eixos uniaxiais do Permalloy = Py (Nis1Fe19), 0 Exchange Bias
e a direcdo do campo magnético respectivamente. Em cada curva M(H) o campo faz
um angulo 6 com o eixo uniaxial do Py, variamos o angulo em cinco posicoes
diferentes 6 = 0°,30°45°60°e 90° para obter o comportamento angular das
anisotropias envolvidas. A figura no canto inferior direito representa o nome da valvula
de spin, por exemplo na Figura A.1 temos a VS — ¢ = 30° com as setas representam

a pré-estabilizacédo dos eixos de anisotropia.
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Figura A.1 - Lacos M(H) da VS — ¢ = 30° obtidos para diferentes angulos 6 (definido no texto), conforme
indicado na figura (8 = 0°,30°,45°60°e 90°). As setas verdes e vermelhas representam as direcdes
das anisotropias do Py e Co, enquanto as azuis a dire¢cdo de campo aplicado H. No lado direito inferior,
esquema mostrando o arranjo das camadas e dire¢cfes das anisotropias das camadas e interfaces. VS-
@=0°:Si(110)/Cu(8nm-¢p=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢=30°)/Co(10nm-¢=30°)/IrMn(8nm-¢=30°)/

/Cu(3nm-p=30°).
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Lacos M(H) da amostra VS — ¢ = 45°:

si[110]  o0°
Kire &J M &
Kip

14
(a)8=0° | "‘”' "(c) 0 =45 1(e)6=90° .u”"”""
ap P
L p
=
= ¥ =L raae
i ]
: 9 &
| 3
]
_1.»:--'&-‘ _1_---'&}
200 100 0 100 200 200 400 100 200 -200 100 0 100 200
H(De) H (Oe) H (Oe)
1 N - aagosearst— 1] B 1
(b) 6 =307 mpsssasets (d) 6 =60 0 3
i P =45
KY .
- NiFe ;
H sif110)i
O =9 Enu q'? -+ I
¥ = = ﬁ ,,,,,,,,,,,,
'/ /ﬁiFe 7; -
FLIIIIIEL, TITR A
Si[110] j? (T T 4
3 L] Cu ———
3 4 . ]
A . y M A:
200 a0 0 100 20 200 00 0 100 20 é!rMn
H(Oe)

HOe)

Figura A.2 - Lacos M(H) da VS — ¢ = 45° obtidos para diferentes &ngulos 6 (definido no texto), conforme
indicado na figura (6 = 0°,30°,45° 60° e 90°). As setas verdes e vermelhas representam as direcbes
das anisotropias do Py e Co, enquanto as azuis a dire¢cdo de campo aplicado H. No lado direito inferior
esquema mostrando o arranjo das camadas e dire¢des das anisotropias das camadas e interfaces. VS-
@=0°:Si(110)/Cu(8nm-¢p=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢9=45°)/Co(10nm-¢@=45°)/IrMn(8nm-¢p=45°)/

/Cu(3nm-p=45°).
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Lacos M(H) da amostra VS — ¢ = 60°:
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Figura A.3 - Lacos M(H) da VS — ¢ = 60° obtidos para diferentes &ngulos 6 (definido no texto), conforme
indicado na figura (6 = 0°,30°,45°60°e 90°). As setas verdes e vermelhas representam as direcdes
das anisotropias do Py e Co, enquanto as azuis a direcdo de campo aplicado H. No lado direito inferior,
esguema mostrando o arranjo das camadas e dire¢cdes das anisotropias das camadas e interfaces. VS-
©=0°:Si(110)/Cu(8nm-=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-¢=60°)/Co(10nm-@=60°)/IrMn(8nm-@=60°)/

/Cu(3nm-p=60°).
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Conjunto Il: Dados de magnetometria MOKE

Na Figura A.4 temos a dependéncia angular completa (0° até 360°) dos lagos
M(H) da do comportamento da histerese magnética da amostra Si(100)/Cu(8nm-¢
=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°). Em todos as medida de MOKE a posi¢do angular
6 = 0° o campo magnético (H) esta perpendicular a direcao [110] do silicio, porem
vale salientar que a posicao 6 = 0° 0 eixo uniaxial esta paralelo a H, assim na posi¢éo
angular 6 = 0° obtemos o sinal do eixo de facil magnetizacdo do
Py(10nm) = NiFe(10nm). Enquanto que na posi¢ao angular 8 = 90° temos sinal do

eixo duro do Py.

A seguir na Figura A.5 obtemos a dependéncia angular da anisotropia
magnética da amostra Si(100)/Cu(8nm-@=0°)/Co(10nm-p=0°)/Cu(3nm-¢@=0°) similar
ao sistema de Py(10nm), novamente pela estabilizacdo do eixo de anisotropia uniaxial
(forma) da deposicdo obliqua obtemos na posicdod = 0° o eixo de fécil
magnetizacdo do Co(10nm), e o eixo duro na regido angular 6 = 90°.

Dependéncia angular completa (0° até 360°) dos lagcos M(H) da anisotropia

magnética da amostra Py(10nm):

Figura A.4 - Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°: amostra controle Si(100)/Cu(8nm-¢ =0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°).
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Dependéncia angular da anisotropia magnética da amostra Co(10nm):

——50°

Figura A.5- Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°; amostra controle Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-@=0°)

Na Figura A.6 obtemos a dependéncia angular da anisotropia magnética da
amostra Si(100)/Cu(8nm-¢@ =0°)/Co(10nm-¢p=0°)/IrMn(8nm-¢p=0°)/Cu(3nm-¢=0°) que
possui 0 efeito de EB somente pela deposicdo obliqua, sem a necessidade de
protocolos externo para estabilizacdo do efeito, no angulo de 6 = 0°, onde estamos
no eixo facil do sistema Co/lrMn, obtemos valor médio de campo coercivo H. = 71 Oe,
e campo de Exchange Bias de Hzz = 92 Oe, enquanto na posicado angular de 8 = 90°,
€ a regido de dificil magnetizacao para o sistema Co/lrMn, concluimos que a EB foi
estabelecido perpendicular a direcao [110] do Si (perpendicular a direcdo do vapor de
deposicao), enquanto na posi¢cdo angular 6 = 180° podemos ver o sinal invertido do

EB, com valores equivalente a 6 = 0° .
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Dependéncia angular das anisotropias magnéticas da amostra
Co(10nm)/IrMn(8nm):

Figura A.6- Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
180°: amostra controle amostra Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-¢@=0°)/IrMn(8nm-¢=0°)/Cu(3nm¢=0°).

Nas figuras A.7(a), A.7(b), A.8(a), A8(b) e A.9 sdo apresentadas as curvas
de M(H) do Conjunto Il das amostras VS—¢ = 0°,30°,45°, 60° e 90° respectivamente.
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Conjunto Il: Lagos M(H) das amostras VS — ¢ = 0°e VS — ¢ = 30°:
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Figura A.7 - Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°: VS-¢=0° (a) e VS-9=30° (b).
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Conjunto Il: Lagos M(H) das amostras VS — ¢ = 45°e VS — ¢ = 60°:
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Figura A.8 - Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°: VS-¢=45° (a) e VS-9=60° (b).
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Conjunto II: Lagos M (H) da amostra VS — ¢ = 90°:
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Figura A.9 - Curvas M(H) obtidas por MOKE em dependéncia angular no intervalo angular de 0° até
360°: VS-¢=90°.

Conjunto II: Dependéncia polar das curvas de M(H) da VS — ¢ = 0°:
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Figura A.10 - Dependéncia polar dos campos coercivos da amostra VS — ¢ = 0°. Em (a) campos
coercivos da camada de Py (verde) e da bicamada Co/IrMn (vermelho), em (b) temos os valores dos
campo de EB(azul) e do deslocamento do laco do Py(roxo).
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Figura A.11 - Dependéncia polar dos campos coercivos da amostra VS — ¢ = 30°. Em (a) campos
coercivos da camada de Py (verde) e da bicamada Co/IrMn (vermelho), em (b) temos os valores dos
campo de EB(azul) e do deslocamento do laco do Py(roxo).
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Figura A.12 - Dependéncia polar dos campos coercivos da amostra VS — ¢ = 45°. Em (a) campos
coercivos da camada de Py(verde) e da bicamada Co/lIrMn(vermelho), em (b) temos os valores dos
campo de EB(azul) e do deslocamento do laco do Py(roxo).
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Figura A.13 - Dependéncia polar dos campos coercivos da amostra VS — ¢ = 60°. Em (a) campos
coercivos da camada de Py(verde) e da bicamada Co/lrMn(vermelho), em (b) temos os valores dos
campo de EB(azul) e do deslocamento do lago do Py(roxo).
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Figura A.14 - Dependéncia polar dos campos coercivos da amostra VS — ¢ = 90°. Em (a) campos
coercivos da camada de Py(verde) e da bicamada Co/lIrMn(vermelho), em (b) temos os valores dos
campo de EB(azul) e do deslocamento do lago do Py(roxo).
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Apéndice B

Medidas de FMR

Conjunto I: dados de FMR
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Figura B.1 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hy(¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, 4H(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(3nm-¢p=0°)
do Conjunto I.
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Figura B.2 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hi (¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, AH(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-¢@=0°)/Co(10nm-¢@=0°)/Cu(3nm-¢p=0°)
do Conjunto I.
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Figura B.3 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hz(¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, AH(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-@=0°)/IrMn(8nm-
¢=0°)/Cu(3nm-¢=0°) do Conjunto |.

Conjunto II: dados de FMR
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Figura B.4 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hz(¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, AH(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-@=0°)/Py(10nm-@=0°)/Cu(3nm-¢=0°)

do Conjunto II.
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Figura B.5 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hy(¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, AH(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-¢@=0°)/Co(10nm-¢@=0°)/Cu(3nm-¢=0°)
do Conjunto II.
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Figura B.6 - (a) Curva de dependéncia angular do campo de ressonancia Hy(¢y) e (b) comportamento
da largura de linha, 4H(¢y) para a amostra de Si(100)/Cu(8nm-¢=0°)/Co(10nm-¢=0°)/IrMn(8nm-

¢=0°)/Cu(3nm-¢p=0°) do Conjunto IlI.
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Conjunto I: Curvas de Absorc¢ao de FMR
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Figura B.7 - Espectros de FMR do Conjunto | para as amostras: (a) VS-¢=0°, (b) VS-¢=30°, (c) VS-
@=45°, (d) VS-9=60° e VS-¢=90°. Nestas figuras, os eixos sdo: X € o valor angular ¢;; da posi¢do dos
filmes relativos a direcdo do campo H, Y é a intensidade do campo magnético H gerado pelo eletroima
do espectrdmetro e Z é a intensidade do sinal da derivada da absorcéo.



146

Conjunto II: Curvas de Absorcao de FMR
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Figura B.8 - Espectros de FMR do Conjunto Il para as amostras: (a) VS-¢=0°, (b) VS-¢=30°, (c) VS-
@=45°, (d) VS-9=60° e VS-¢=90°. Nestas figuras, 0s eixos séo: X € o valor angular ¢ da posicao dos
filmes relativos a direcdo do campo H, Y é a intensidade do campo magnético H gerado pelo eletroima
do espectrometro e Z é a intensidade do sinal da derivada da absorcéo.
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Conjunto I: Largura de linha (4H) das amostras VS — ¢ = 0°,30°,45°, 60° e 90°:
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Figura B.9 - (a) Curva de dependéncia angular das larguras de linhas, 4H(¢y) para as amostras (a)
VS-¢ =0°, (b) VS-¢=30°, (c) VS-¢ = 45°, (d) VS-¢ = 60° e (e) VS-¢ = 90° do Conjunto |.
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Conjunto II: Largura de linha (4H) das amostras VS — ¢ = 0°,30°,45°,60° e 90°
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Figura B.10 - (a) Curva de dependéncia angular das larguras de linhas, AH(¢y) para as amostras (a)
VS-¢ = 0°, (b) VS-9=30°, (c) VS-¢ = 45°, (d) VS-¢ = 60° e (e) VS-¢ = 90° do Conjunto II.
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Apéndice C

Medidas de Magnetorresisténcia

Conjunto I: dados de magnetorresisténcia da amostra VS — ¢ = 0°:
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Figura C.1 - Curvas de AR/R para a VS-¢=0° (direcdo da magnetizacdo do Py esta paralelo a
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i//[110]Si). Em

(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do
Conjunto I.



Conjunto I: dados de magnetorresisténcia VS — ¢ = 30°:

1.0
08 . ot 133333
il 299
0.6 ",‘n hhug.
=]
0.4 H/f/
/ -, Sl
0.2
0.0 4 TT
-200 -1IUC| [I| 1EI|E|
H (Oe)
1_ fﬂ*”’”“
=) &
=
5 H //[110]
£ si[110] 1
g H
E ‘
200 100 100 200

0
H (Oe)

3.5
HLI
3.0
N g euR =
1 si[110]
-3
Z s I
©=30° |
: 0.5
Si[110
1ol oo toeasandidsvsnose? 33'3 1498383822 38833353
- — f—
49.3 T T T
200 400 o 100 200
H (Dg)

Haple i ¥

A NiFe -/

[E i TIEr T 14
TR Eie ¥

Cu —-———

7
j . H 1[110]
H
J Si[110]
_Mj >
200 ~100 100 200

0
H (Ce)

150

Figura C.2 - Curvas de AR/R para a VS-¢=30° (direcdo da magnetizacdo do Py faz 30° com direcéo da
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto I.

Conjunto I: dados de magnetorresisténcia VS — ¢ = 45°:
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Figura C.3 - Curvas de AR /R para a VS-@=45° (direcdo da magnetizac@o do Py faz 45° com a direcdo
de magnetizagdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i//[110]Si).
Em (c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto I.
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Conjunto I: dados de magnetorresisténcia VS — ¢ = 60°:

15
10
201 HLl
0.8 25 W
si[110]
_ paedid 2a 209 #2382
= 0e r““"n:"’a. 3033-“0,‘." ‘E' ¢ :E:
= & D o = 154 1
-1 —_—
04 HI/ 1.0
. sil110] - =
o o I (P = 60 0.5
&
-,
) u_u--a-aaa-oa&oo“-ﬂ"/ 9 800000000000200
oo Si[110] P —_— —
05 . T
. . . -200 -100 0 100 200
200 -100 0 100 200 / H(Oe)
H{Oe) T AT T
1 7 Lo L ceaess
. ~NiFe 4
(FrF7i 7T TRITTE W h
(Frrrrr T rrE ¥ w b,
—t-g\: II)'CIEIII" J
N
£, A H// [110]_ TN
£ 5i[110] H 1L [110
(=] * »
k= H J‘I H [ |
= .
& i’ 5i[110]
i P
1 [ S———
-200 —1‘00 0 1UIU 200 200 _1IUD 0 160 200
H (Qe) H (Oe)

Figura C.4 - Curvas de AR/R para a VS-@=60° (dire¢cdo da magnetizacdo do Py faz 60° com a direcéo
de magnetizacéo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i//[110]Si).
Em (c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do
Conjunto I.

Conjunto I: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 90°:
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Figura C.5 - Curvas de AR /R para a VS-¢=90° (direcdo da magnetizacao do Py esta perpendicular a
magnetizacao do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do
Conjunto I.
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Conjunto II: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 0°:
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Figura C.6 - Curvas de AR/R para a VS-¢=0° (diregdo da magnetizagdo do Py estd paralelo a
magnetizacao do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto II.

Conjunto II: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 30°:
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Figura C.7 - Curvas de AR/R para a VS-¢=30° (direcdo da magnetizacao do Py faz 30° com direcédo da
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto II.



Conjunto II: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 45°:
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Figura C.8 - Curvas de AR/R para a VS-@=45° (dire¢do da magnetizacdo do Py faz 45° com a direcao
de magnetizacéo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i//[110]Si).
Em (c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto II.

Conjunto II: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 60°:

o 35
| HLI
05 - 20 |
a5 H
33388 3343333 2323 - si[110]
il e I A
= = 15 ‘/
= 0.4 H/ Z I
si[110] 104
- wE
00 dpasssanevas S RBII099000000000 8004
0.0+ si[110]} , )
0.5 T T
-0 200 9——--— 200 -100 ] 100 200
HfOe} H(Os)
T )
10 A —Q;;ﬁ—*'
S 1.04
0.8 / — -
= _n)cuouu [
B e Mn
% oe H //[110] _-wzrm»
E si[110] |
2 9% H = H 1[110]
E "
0z SI[IlO]
0.0 >
200 100 0 100 200 ' '
-200 0 200
H (Oe) H (Oe}

Figura C.9 - Curvas de AR/R para a VS-@=60° (dire¢cdo da magnetizacdo do Py faz 60° com a direcéo
de magnetizacéo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[110]Si e (b) H_L(i/[110]Si).
Em (c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto Il.



Conjunto II: dados de magnetorresisténcia V'S — ¢ = 90°:
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Figura C.10 - Curvas de AR/R para a VS-¢=90° (direcdo da magnetizacdo do Py esté perpendicular a
magnetizacdo do Co) obtidas em duas geometrias de medidas (a) H//i//[[110]Si e (b) HL(i//[110]Si). Em
(c) e (d), temos as curvas de MOKE para a geometria H//[110]Si e H1[110]Si, respectivamente do

Conjunto Il
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Apéndice D

Microscopia de For¢ca Magnética (MFM)

Medimos MFM para as seguintes amostras do Conjunto I: (a) Si(110)/Cu(8nm-
¢=0°)/Py(10nm-¢=0°), e (b)Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Py(10nm-¢=0°)/Cu(5nm-
¢=0°)/Co(10nm-p=0°) entretanto para a amostras (a) de Py(10nm) n&o obtemos sinal
de MFM, possivelmente devido aos dominios do Py serem bem maiores do que o do
cobalto. Para amostras de cobalto obtemos sinal de contraste coexistente das paredes
de dominio de Block e de Néel e uma mistura dessas duas combinacdes similar ao
trabalho reportado por Hsieh et al. [96].

A seguir mostramos como fica a medida de MFM obtidas a temperatura
ambiente com varredura de 10,0 zm? para o Co(10nm) representada na Figura D.1(a),
e para efeito de comparacdo mostramos na Figura D.1(b) o resultado similar obtido
para um filme de Niquel (15nm).

Figura D.1 - (@) MFM (10,04m?) da amostra de Si(110)/Cu(8nm-@=0°)/Py(10nm-@=0°)/Cu(5nm-
¢=0°)/Co(10nm-¢=0°). Em (b) MFM (1,0.m?) obtido para o filme fino de Ni(15nm) da referéncia Hsieh
et al [96].



