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Resumo

No presente trabalho foram investigadas as propriedades estruturais, magné-
ticas e magnetorresistivas de multicamadas magnéticas ultrafinas de Co/Pt aco-
pladas ao IrMn, depositadas por desbastamento iônico tipo magnetron. As técnicas
de caracterização utilizadas foram Difratometria e Reflectometria de Raios X, Mi-
croscopia de Força Atômica, Magnetometria por Gradiente de Força Alternada e
Magnetorresistência. O comportamento da magnetização foi simulado usando o
modelo de rotação coerente. A análise dos resultados obtidos por magnetometria
e magnetorresistência mostraram que a anisotropia magnética das amostras de
Co/Pt acopladas ao IrMn é cônica. O ângulo do cone foi determinado a partir da
simulação dos resultados das curvas de magnetização com campo magnético apli-
cado no plano do filme, usando-se o modelo de rotação coerente. Para as válvulas
de spin, foi observado que a camada semente tem forte influência sobre as proprie-
dades magnéticas e sobre a magnetorresistência gigante.



Abstract

In the present work, the structural, magnetic and magnetoresistive proper-
ties of ultrathin magnetic Co/Pt multilayers, exchange-coupled to IrMn, deposited
by magnetron sputtering, have been investigated. The characterization techniques
used were X-ray diffraction and reflectometry, atomic force microscopy, Alternating
Gradient-Force Magnetometry and Magnetoresistance. The magnetic behavior was
simulated using a coherent rotation model. The magnetometry and magnetoresis-
tance results showed that the magnetic anisotropy of the Co/Pt coupled to IrMn
samples is a cone anisotropy. The cone angle was determined from the simula-
tions of the magnetization curves with applied magnetic field at the films’ plane,
using a coherent rotation model. For the spin valves, it has been observed that
the seed layer has a strong influence on the magnetic and giant magnetoresistance
properties.
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Introdução

A eletrônica de spin é uma área emergente na pesquisa aplicada na fronteira

entre magnetismo e eletrônica de semicondutores. Ao contrário da eletrônica con-

vencional, que é inteiramente baseada na manipulação das cargas dos elétrons, a

idéia geral na eletrônica de spin é fazer uso dos spins eletrônicos como um grau

de liberdade adicional para gerar propriedades eletrônicas novas e criar disposi-

tivos com novas funcionalidades. O uso dos spins eletrônicos oferece vantagens

específicas como a não volatilidade, a possibilidade de alta densidade de integra-

ção, resistência à radiação etc. Uma revisão da eletrônica de spin pode ser vista

no trabalho de Gregg e colaboradores[1] e referências citadas neste artigo. Uma

área de bastante interesse atualmente, na eletrônica de spin, é o desenvolvimento

de memórias magnéticas não voláteis baseadas em junções túnel (MRAM)[2, 3]. En-

tretanto, para que esses dispositivos possam realmente revolucionar o mercado,

torna-se indispensável a confecção de memórias de alta densidade. Para alcançar

tal objetivo, é necessário o uso de materiais magnéticos com anisotropia perpendi-

cular. Em face disso, vários materiais apresentando anisotropia perpendicular, à

temperatura ambiente, têm sido investigados nos últimos anos[4–8].

Outro fenômeno bastante estudado na última década é o fenômeno de interação

de troca (exchange bias). Este ocorre na interface entre um material ferromagnético

e um antiferromagnético, a uma temperatura abaixo das temperaturas de Curie e

Nèel. Excelentes revisões podem ser vistas nos trabalhos de Nogués e Schuller[9] e

Berkowitz e Takano[10]. Do ponto de vista de física básica, o fenômeno de interação

de troca em sistemas com anisotropia magnética perpendicular (PMA), conhecido

como Exchange Bias Perpendicular (PEB), apresenta bastante interesse devido às

propriedades dinâmicas presentes nesses sistemas. Por exemplo, o processo de

reversão da magnetização acontece por meio de dois processos fundamentais: nu-

cleação de domínios com magnetização revertida e crescimento desses domínios

mediado pelo movimento das paredes de domínio[11, 12]. Além disso, a direção da

anisotropia magnética pode mudar diante de várias situações, por exemplo:
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• Mudança na direção de fácil magnetização do plano para fora do plano do

filme na amostra [Pt(20 Å)/CoFe(4 Å)]n/FeMn(100 Å)/Pt(20 Å), quando n au-

menta de 1 para 20 repetições[13].

• Amostra [Pt(20 Å)/Co(4 Å)]n/FeMn(70 Å)/Pt(20 Å) muda a direção do eixo de

fácil magnetização do plano do filme (n = 2) para fora do plano do filme (n = 5),

passando por uma configuração intermediária[14] em n = 3. Nessa mesma

série de amostras, foi observado um comportamento anômalo do campo de

exchange bias em função da espessura do espaçador não magnético.

• Amostra [Pt(20 Å)/Co(4 Å)]2/Pt(t Å)/FeMn(130 Å)/Pt(20 Å) muda a direção da

magnetização do plano para fora do plano do filme[15] quando tPt aumenta de

0 para 20 Å.

• Apresentam PEB[16] tanto a amostra [Pt(20 Å)/Co(4 Å)]3/IrMn(100 Å)/Pt(20 Å)

como a amostra IrMn(100 Å)/[Co(4 Å)/Pt(20 Å)]3.

• Amostra [Pt(20 Å)/(Co(t Å)]3/IrMn(50 Å)/Pt(20 Å) muda a direção de fácil mag-

netização de fora do plano para o plano do filme[17] quando tCo muda de 4.5

para 11 Å.

É diante deste rico cenário que o presente trabalho se insere, buscando dar uma

contribuição para o melhor entendimento da física de sistemas de multicamadas

magnéticas acopladas a um antiferromagneto. As amostras estudadas neste traba-

lho foram preparadas por desbastamento iônico do tipo magnetron e consistem de

multicamadas de Co/Pt acopladas ao IrMn. O número de repetições da bicamada

Co/Pt foi escolhido de tal forma que o sistema estivesse numa configuração de quase

equilíbrio entre as contribuições planares e perpendiculares da anisotropia magné-

tica. Uma vez que, nesses sistemas, há uma competição entre a contribuição devido

a interface Co/Pt, que favorece a anisotropia perpendicular, e a contribuição devido

a interface Co/IrMn, que favorece a anisotropia planar[16], foi estudada a influência

de um espaçador não magnético colocado entre o Co e o IrMn. Dessa forma, espera-

se que haja uma modificação na anisotropia efetiva do sistema, como consequência

da presença do espaçador não magnético.

Foram escolhidos como espaçadores a platina e o cobre. A princípio, esperava-

se que, com a platina, fosse encontrado um comportamento anômalo e, com o cobre,

um comportamento monotonicamente decrescente. Assim, buscava-se entender
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melhor o comportamento das propriedades magnéticas dessas amostras em fun-

ção do espaçador não magnético.

Como forma de estudar um sistema com aplicação imediata, foram fabricadas

válvulas de spin baseadas na bicamada Co/Pt. Uma vez que as propriedades estru-

turais de válvulas de spin têm forte efeito sobre o sinal de magnetorresistência, fo-

ram fabricadas duas séries de amostras. A primeira série de amostras foi fabricada

usando-se a platina como camada semente, enquanto a segunda série usando-se o

tântalo. Em ambos os casos, foi usado, como espaçador, o cobre, cuja espessura foi

de 20, 24, 28 e 32 Å. Assim, buscou-se estabelecer uma relação entre as proprieda-

des estruturais e magnetorresistivas dessas amostras, a fim de se obter um maior

sinal de magnetorresistência.

Por fim, mas não menos importante, buscou-se também propor um modelo fe-

nomenológico, baseado no modelo de rotação coerente, a fim de simular o com-

portamento magnético das amostras e, a partir dos parâmetros do modelo, obter

informações sobre a anisotropia magnética efetiva do sistema.

As amostras foram caracterizadas em duas etapas: caracterização estrutural e

caracterização magnética/transporte. As análises estruturais das amostras foram

feitas utilizando medidas de Raios X (baixo e alto ângulo) e Microscopia de Força

Atômica. Para estudar o comportamento magnético/transporte foram utilizados

Magnetômetro de Gradiente de Força Alternada (AGMF) e medidas de magnetor-

resistência na configuração de corrente no plano das amostras. A voltagem foi me-

dida nas configurações paralela e perpendicular à densidade de corrente, no plano

do filme.
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1 Magnetismo

A interação que dá origem à ordem magnética pode ser expressa pelo Hamilto-

niano de Heisenberg[18]:

Ĥ = −
∑
i̸=j

JijS⃗i · S⃗j, (1.1)

no qual a soma se estende por todos os pares de spin do material.

A constante de interação por intercâmbio Jij está relacionada à distância entre

os átomos i e j e Si,j representa os momentos de spins atômicos. Uma outra contri-

buição importante vem da agitação térmica, que age desfavorecendo a ordem mag-

nética expressa pela equação 1.1. Para temperaturas suficientemente elevadas, os

materiais não apresentam ordem magnética. Entretanto, observando o compor-

tamento de materiais magnéticos, verifica-se que, à medida que a temperatura é

diminuída, uma ordem magnética é estabelecida. Se os momentos magnéticos se

ordenam paralelamente uns aos outros (Jij > 0), diz-se que o material é ferromag-

nético (FM). A temperatura, abaixo da qual essa ordem é alcançada, é denominada

temperatura de Curie TC . Se a ordem magnética é tal que os momentos magnéticos

se alinham antiparalelamente (Jij < 0), diz-se que o material é antiferromagnético

(AF), e a temperatura abaixo da qual essa ordem é estabelecida é chamada de

temperatura de Nèel, TN . Outros tipos de ordenamento dos momentos magnéticos

são observados, como ferrimagnetismo e helimagnetismo. Maiores detalhes sobre

ordenamento magnético podem ser encontrados nas referências [18–22].

Para materiais ferromagnéticos, a soma sobre todos os momentos magnéticos

fornece um valor que é muito maior que o medido experimentalmente. Isso se deve

ao fato de a condição de ordem magnética, estendendo-se por todo o material, não

ser a mais favorável energeticamente. Há então a formação de domínios[23, 24]. Isso

ocorre para minimizar os efeitos do campo desmagnetizante, que pode ser assim

entendido: Para uma material ferromagnético, abaixo da temperatura de Curie, a

condição de alinhamento para todos os momentos magnéticos faz com que se com-
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portem como se houvesse "cargas" magnéticas nas extremidades do material, o que

gera um campo magnético contrário àquele, devido à ordem ferromagnética, daí o

nome de campo desmagnetizante. A energia do sistema é minimizada para uma

configuração em que há a formação de regiões no material, no qual os momentos

magnéticos apontam na mesma direção, mas cada região tem momento magnético

total apontando em diferentes direções, conforme ilustrado na figura 1. Essas dire-

ções são tais que, as linhas de campo tendem a ficar confinadas no próprio material.

Figura 1: Formação de domínios magnéticos que minimizam a energia do sistema.

1.1 Anisotropias Magnéticas

Um material magnético possui anisotropia magnética quando a energia neces-

sária para alinhar os momentos magnéticos depende da orientação relativa entre

o material e o campo magnético aplicado a ele. Pode-se classificar a anisotropia

magnética, de acordo com sua origem física, em duas partes[25]:

• ACOPLAMENTO SPIN-ÓRBITA, responsável pelas anisotropias magnetocris-

talina e magnetoelástica,

ĤLS = λLSL⃗i · S⃗i (1.2)

• ACOPLAMENTO DIPOLAR, responsável pela anisotropia de forma,

Ĥd =
1

4πϵ0R3
ij

[
S⃗i · S⃗j −

3

R2
ij

(S⃗i · R⃗ij)(S⃗i · R⃗ij)

]
(1.3)

no qual Rij é a distância entre dois spins com momentos S⃗i e S⃗j, localizados nos

sítios i e j, respectivamente, da rede cristalina.
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A interação de troca por intercâmbio, apresentada na equação 1.1, não contribui

para a anisotropia, uma vez que Ĥ depende apenas do ângulo entre os spins e não

da forma ou da orientação espacial da rede cristalina [26].

1.1.1 Anisotropia Magnetocristalina

Resultados experimentais de magnetização mostram que, em materiais magné-

ticos cristalinos, o campo magnético externo H⃗, necessário para saturar o material,

depende da sua orientação em relação aos eixos cristalinos[18, 22, 27, 28]. No caso do

cobalto hcp, o eixo de fácil magnetização é o (0001), enquanto, para o cobalto fcc, o

eixo fácil é o (100), conforme ilustrado na figura 2. Essa dependência cria eixos nos

quais a energia necessária para magnetizar o material é menor, pois os spins dos

elétrons, responsáveis pelo magnetismo, acoplam-se aos orbitais cristalinos, o que

se chama de interação spin-órbita. Na ausência de campos magnéticos externos,

o spin do elétron interage com o campo elétrico gerado pelos íons do cristal. Isso

faz com que seja mais fácil magnetizar o material em certas direções, chamadas de

eixos fáceis.

Figura 2: Diagrama representando os eixos de fácil e difícil magnetização para o cobalto
hcp e fcc.

Fenomenologicamente, a energia associada à anisotropia magnetocristalina pode

ser expressa por:

Emc(ûM) =
∑
i,j

bi,jαiαj +
∑
i,j,k,l

bi,j,k,lαiαjαkαl + ... (1.4)

no qual bi,j e bi,j,k,l são constantes que dependem do material estudado, enquanto

ûM representa o vetor unitário da direção da magnetização, cujas componentes são

dadas pelos cossenos diretores αi. Em primeira aproximação, a equação 1.4 pode
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ser escrita como E = b cos2 θmc, em que θmc é o ângulo entre a magnetização e um

dado eixo cristalino.

1.1.2 Anisotropia Magnetoelástica

James Prescott Joule, em 1842, observou que as dimensões físicas de um ma-

terial ferromagnético mudam quando sua magnetização é variada[19]. Esse efeito é

conhecido como magnetostricção. O efeito inverso, ou seja, a mudança na magne-

tização, devido a uma tensão ou tração externa, é conhecida como efeito Villari [19].

Os dois efeitos são denominados de magnetoelásticos.

Para um material elasticamente isotrópico, com magnetostricção isotrópica, a

energia magnetoelástica pode ser expressa por[4, 29, 30]:

Em = −Km cos2 θm, (1.5)

em que θm é o ângulo entre a magnetização e a direção de tensão uniforme e Km é

a constante magnetoelástica dada por:

Km = −3

2
λσ, (1.6)

no qual λ é a constante de magnetostricção, que depende da orientação relativa do

cristal e H⃗, e σ é a tensão, que é função do módulo elástico ξ, σ = ξϵ.

Em grande parte dos sistemas, o efeito de tensão mais importante é aquele

devido ao descasamento entre os parâmetros de rede. Ao depositar um material

A sobre um material B, a tensão, devido ao descasamento entre os parâmetros de

rede aA e aB, pode ser expressa por[4]:

η =
(aA − aB)

aB
. (1.7)

Existe um limite para o descasamento entre as redes, tc, de tal forma que a

minimização da energia leva a dois regimes distintos:

• regime coerente, η < tc, a rede se acomoda com uma camada sofrendo con-

tração e a outra sofrendo distensão, de forma que ambas assumem o mesmo

parâmetro de rede no plano:

ϵA = − η

1 + taξA
tBξB

, (1.8)
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ϵB = η + ϵA; (1.9)

• regime incoerente, η > tc, a energia do sistema é mínima para uma configu-

ração em que há um descasamento entre as camadas, conforme ilustrado na

figura 3.

Figura 3: Diagrama esquemático mostrando o descasamento de rede, que ocorre quando
dois materiais com parâmetros de rede diferentes são depositados um sobre o outro: regime
incoerente.

1.1.3 Anisotropia de Forma

Em um material ferromagnético, os domínios magnéticos se organizam de tal

forma a minimizar a energia livre do sistema. Entretanto, nas extremidades do

material, os dipolos magnéticos ficam descompensados, criando-se assim um campo

desmagnetizante. O termo desmagnetizante recebe tal nome porque sua direção é

oposta à magnetização que o gera. Assumindo a matéria como um contínuo (de fato

a natureza da matéria é discreta), o campo desmagnetizante, para uma amostra

ferromagnética tipo elipsoidal, pode ser expresso por[20, 28]:

H⃗d = −N M⃗, (1.10)

em que N é o tensor desmagnetizante, que depende da forma da amostra.

A energia associada à anisotropia de forma pode então ser escrita na forma[28]:

Ed(θ) = − µ0

2V

∫
M⃗ · H⃗d dv. (1.11)



1.1 Anisotropias Magnéticas 25

1.1.4 Anisotropia Uniaxial

Do ponto de vista fenomenológico, a energia de anisotropia de um material mag-

nético com anisotropia uniaxial (tetragonal e hexagonal) pode ser expressa em uma

série de potências[18]. Para simetria tetragonal, os primeiros termos da expansão

em série são:

E(ϑ, φ) = K1 sin
2 ϑ+K2 sin

4 ϑ+K3 sin
4 ϑ cos 4φ, (1.12)

em que Kn, n = 1, 2, 3 são constantes de anisotropia e ϑ e φ são as direções da

magnetização espontânea com relação ao eixo polar e ao eixo azimutal, em coor-

denadas esféricas, respectivamente. Vale a pena salientar que essa expansão em

potências pares de sinϑ é uma aproximação, para o caso de sistemas com forte si-

metria. Para fins de completeza, essa expansão deveria ser feita em termos de uma

base ortonormal, por exemplo, usando-se polinômios de Legendre, entretanto, para

materiais com forte simetria uniaxial, a expansão apresentada na 1.12 é válida.

Para uma discussão mais detalhada do assunto, é sugerida a leitura do trabalho de

Skomski e colaboradores[31].

Na maioria dos materiais, K3 ≪ K1, K2, de forma que a minimização da energia

em relação a ϑ pode nos fornecer informações relativas a K1 e K2. Uma forma de se

determinar K1 é aplicar um campo magnético tanto na direção do eixo fácil como

na de eixo difícil. A intersecção das curvas de magnetização obtidas nos fornece o

campo de anisotropia Han. Supondo que o eixo de fácil magnetização seja o eixo z,

aplicando-se um campo magnético no plano xy, de tal forma que a magnetização

seja mantida em equilíbrio, formando um ângulo ϑ com ẑ, então o torque exercido

pela interação Zeeman será dado por HM cosϑ, em que ϑ é o ângulo entre M⃗ e ẑ.

Entretanto, o torque que tende a retornar a magnetização para o eixo fácil pode

ser obtido diferenciando-se a energia livre em função de ϑ, de forma que:

dE

dϑ
= 2K1 sinϑ cosϑ+ 4K2 sin

3 ϑ cosϑ, (1.13)

Na condição de equilíbrio, tem-se:

H =
2K1 sinϑ+ 4K2 sin

3 ϑ

M
, (1.14)

Se o campo magnético for suficientemente intenso, de forma que H⃗ ∥ M⃗ , ou seja,

ϑ = 90◦, então sinϑ = 1. Para sistemas nos quais K2 ≪ K1, pode-se determinar K1
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por:

K1 =
HanMS

2
, (1.15)

em que MS é a magnetização de saturação.

A relação entre a anisotropia magnética e o campo de saturação no eixo difícil é

válida em sistemas nos quais os domínios magnéticos são muito grandes, de forma

que a interação entre eles se torna negligenciável[4].

Para se determinar a anisotropia magnética de amostras com qualquer tama-

nho de grão, utiliza-se o método das áreas, que consiste em calcular a área entre

as curvas de histerese magnética com campo aplicado nos eixos fácil e difícil. O

inconveniente desse método é que as curvas de magnetização podem apresentar

histerese magnética, sendo necessário tomar uma média entre os dois ramos do ci-

clo de histerese[4]. Além do mais, muitas vezes o campo magnético necessário para

saturar a amostra no eixo difícil não é alcançável pelos equipamentos disponíveis

em determinados laboratórios.

Um método, utilizado em filmes finos com anisotropia magnética perpendicular,

consiste em aplicar um campo magnético no plano do filme até que a voltagem

Hall seja constante[32]. A anisotropia é determinada pela intersecção das curvas

tomadas na região de saturação e da derivada máxima de VH .

A energia livre do sistema, por unidade de volume, pode ser fenomenologica-

mente expressa por:

E = E(θ, ϕ)V +
1

d
E(θ, ϕ)S (1.16)

em que os índices V e S representam a contribuição de volume e de superfície,

respectivamente.

Para um filme fino, todas as componentes do tensor desmagnetizante N são

nulas, exceto aquela na direção normal ao plano do filme, isto é, N⊥ = 1. Se a

magnetização é uniforme, com magnitude igual à magnetização de saturação MS,

a energia associada ao termo desmagnetizante pode ser expressa por[33]:

Ed =
1

2
µ0M

2 cos2 θ, (1.17)

em que θ é o ângulo entre M⃗ e a direção normal ao plano do filme.
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1.1.5 Anisotropia "Unisentidal" - Exchange Bias

O fenômeno de anisotropia por interação de troca (exchange bias), descoberto

na década de 1950, manifesta-se como um deslocamento na curva de histerese

magnética[34]. No pioneiro trabalho de Meiklejohn[34], o material estudado foi o

cobalto, acoplado ao seu próprio óxido, Co/CoO. Esse trabalho ficou marcado pela

novidade do ponto de vista físico, como o próprio título do artigo sugeria: "New

Magnetic Anisotropy". O deslocamento observado no ciclo de histerese se deve à

interação entre uma camada atômica interfacial antiferromagnética (AF) e uma

camada atômica interfacial ferromagnética (FM), que induz uma anisotropia na

camada FM, conforme proposto pelos mesmos autores[35] em um trabalho de 1957.

Essa interação se manifesta quando a curva de histerese é feita a uma temperatura

que é inferior tanto à temperatura de Curie quanto à de Nèel.

Na figura 4, é apresentada uma ideia intuitiva do fenômeno. O campo de ex-

Figura 4: Diagrama esquemático representando a interação entre AF/FM.

change bias é definido como:

HEB =

∣∣∣∣H1 +H2

2

∣∣∣∣ , (1.18)

e o campo coercivo como:

HC =

∣∣∣∣H1 −H2

2

∣∣∣∣ . (1.19)



1.1 Anisotropias Magnéticas 28

Em 1957, Meiklejohn e Bean[35] propuseram a primeira explicação para o fenô-

meno que eles haviam descoberto um ano antes. Nesse modelo, a energia livre do

sistema foi proposta como:

E(θ) = HMS cos θ +KA sin2 θ +KU cos θ, (1.20)

em queKA é a anisotropia uniaxial de uma partícula ferromagnética esférica a tem-

peratura zero e KU é a anisotropia unidirecional. Minimizando a energia livre eles

obtiveram[35]:

HEB = H − KU

MS

. (1.21)

Esse modelo fornece resultados que são duas ordens de grandeza maiores do

que os valores experimentais medidos[9], sendo porém importante do ponto de vista

histórico e didático.

Mauri e colaboradores[36], em 1987, propuseram um modelo que fornece bons

resultados para o campo de exchange bias. Nesse modelo, foi proposto que o ma-

terial AF tem anisotropia uniaxial, com uma formação de parede de domínios em

seu interior. No material FM, não há parede de domínio, de forma que podemos

idealizá-lo como um monodomínio. Assume-se ainda que a rotação da magnetiza-

ção do FM ocorre de maneira coerente. Na figura 5, é apresentado um desenho

ilustrativo.

Figura 5: Diagrama esquemático representando a interface AF/FM no modelo de Mauri.
Figura extraída do trabalho de Nicolodi[37].
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A energia por unidade de área é expressa por[36]:

δ∗ = 2
√
KAFAAF (1− cosα) +

A12

d
(1− cos(α− β)) +KFM tFM cos2 β

+ HMtFM(1− cos β), (1.22)

em que AAF é a constante de rigidez, KAF é a anisotropia cristalina do AF, α é

o ângulo entre os spins da camada AF e o eixo de anisotropia uniaxial; A12 é a

interação de rigidez na interface, d é a espessura da interface (distância entre as

camadas superficiais do AF e do FM) e β é o ângulo entre a magnetização do FM e

o eixo de anisotropia do AF; KFM e tFM , a constante de anisotropia e a espessura

do FM, respectivamente.

O termo 2
√
KAFAAF representa a energia por unidade de área da parede de

domínio no AF, de forma que se pode expressar a energia em função dessa grandeza,

o que se obtém[36]:

δ = (1− cosα) + λ(1− cos(α− β)) + µ cos2 β + κ(1− cos β), (1.23)

em que λ = A12

2d
√
KAFAAF

, que pode ser positivo ou negativo, dependendo do acopla-

mento ser paralelo ou antiparalelo. O termo µ = tKFM

2
√
KAFAAF

representa a anisotropia

do FM e pode também ser positiva ou negativa, dependendo de a orientação do eixo

fácil do FM estar paralela ou perpendicular ao campo externo aplicado. Finalmente

o termo κ = HMtFM

2
√
KAFAAF

representa a interação Zeeman. As curvas de magnetização

são obtidas minimizando a energia livre expressa pela equação 1.23.

O campo de exchange obtido por este modelo é dado por:

HE = − A12/d

MFM tFM

para λ ≪ 1; (1.24)

= −2
√
AAFKAF

MFM tFM

para λ ≫ 1. (1.25)

Existem outros modelos teóricos para explicar o fenômeno de exchange bias,

dentre eles podemos citar os propostos por Malozemoff[38, 39], Koon[40], Takano[41].

Tais modelos não serão abordados no presente trabalho.
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1.2 Anisotropias em Filmes Finos Magnéticos

Quando as dimensões físicas de um dado material são reduzidas, ele pode apre-

sentar um comportamento diferente daquele em sua forma volumétrica. No que diz

respeito às propriedades magnéticas, um fenômeno, que pode ocorrer quando uma

das dimensões de um material é reduzida, é a mudança na direção da magnetiza-

ção espontânea presente em materiais volumosos[4, 42]. Tais mudanças podem ser

originadas de vários fatores, além dos já anteriormente citados: da redução da si-

metria local em superfícies e interfaces (anisotropia superficial magnetocristalina,

primeiramente proposta por Neèl[43]), da rugosidade da superfície[44, 45] (anisotropia

superficial dipolar) e da interdifusão[33].

Um conhecimento preliminar sobre anisotropia magnetocristalina, no caso de

contribuição volumétrica, foi fornecido por van Vleck[25]. Coube a Neèl[43] uma for-

mulação que contemplasse a contribuição superficial, embora seus resultados, em

muitos casos, discordassem dos dados experimentais[4]. Ele mostrou que a redução

de simetria na interface resulta em uma anisotropia magnética na superfície bas-

tante diferente daquela volumétrica. Posteriormente outros autores aprofundaram

esse estudo, mostrando a importância da anisotropia de superfície[46–49]. Para sime-

trias fcc (111) e fcc (100) a energia de superfície pode ser, em primeira aproximação,

expressa por[4, 43]:

E = −KS cos
2 θ, (1.26)

em que KS é uma constante. A primeira observação experimental dessa anisotro-

pia foi feita por Grandmann e Muller[50], em 1968, quando estudavam filmes de

NiFe, com espessura variando de 2 a 200 Å. Em filmes compostos de multicamadas

magnéticas, a primeira observação foi feita por Carcia e colaboradores[51].

1.3 Magnetorresistência e Efeito Hall

Genericamente podemos dizer que Magnetorresistência é um fenômeno que

ocorre quando a resistência elétrica de um material é afetada devido à presença

de um campo magnético.

Magnetorresistência Ordinária: Os metais não magnéticos apresentam efeito

de magnetorresistência devido ao fato de o campo magnético externo afetar as órbi-
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tas dos elétrons na superfície de Fermi. À medida que a intensidade de H⃗ aumenta,

a resistividade ρ também aumenta, não importando a direção de H⃗ relativa a den-

sidade de corrente j⃗. Em materiais ferromagnéticos, esse efeito é insignificante em

relação a outros efeitos, tais como magnetorresistência anisotrópica e de válvula de

spin.

Magnetorresistência Anisotrópica: A descoberta da magnetorresistência

anisotrópica se deu na década de 1850, por W. Thomson[52] quando estudava o ní-

quel e o ferro. Tal efeito é caracterizado pela mudança na resistividade elétrica

de um material magnético, devido à aplicação de um campo magnético (H⃗) numa

dada direção. Isso se deve à interação spin-órbita. Quando o campo magnético está

na mesma direção da densidade de corrente, então a resistividade, ρ, é máxima, e,

quando o ângulo entre H⃗ e j⃗ é de 90◦, ρ é mínima. Isso pode ser entendido da se-

guinte forma: a magnetização de um domínio magnético irá precessionar em torno

do campo magnético externo aplicado. Assim, se H⃗ é paralelo a j⃗, a seção de espa-

lhamento efetiva "vista" pelos elétrons é maior do que quando H⃗ é perpendicular a

j⃗, figura 6.

Figura 6: Diagrama esquemático mostrando a origem física da AMR. A elipse representa o
movimento de precessão de um domínio magnético em torno do campo magnético externo
aplicado[53].

Em termos gerais, podemos afirmar que a resistividade de um material ferro-

magnético apresenta uma relação entre as direções da magnetização e da corrente

elétrica, o que pode ser equacionado na forma simplificada[54]:

ρ(θ) = ρ0 +∆ρ cos2 θj, (1.27)

em que ρ0 é a resistividade a campo magnético externo nulo, θj é o ângulo entre M⃗

e j⃗.
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Magnetorresistência Gigante: A Magnetorresistência Gigante (GMR) foi des-

coberta em 1988, por Baibich e colaboradores[55], quando estudavam multicamadas

de Fe/Cr. O fenômeno é caracterizado por uma grande variação na resistência elé-

trica do sistema, devido à aplicação de um campo magnético. No sistema Fe/Cr e

em outros nos quais as camadas magnéticas são separadas por uma não magnética,

o acoplamento entre as camadas magnéticas depende da espessura do material não

magnético entre elas[56]. Assim, se o acoplamento entre as camadas magnéticas é

antiferromagnético, um campo magnético externo pode forçar as camadas magné-

ticas a um alinhamento paralelo, o que altera drasticamente a resistência elétrica

do material. A campo nulo, quando o material for submetido a um campo elétrico

(E⃗), os elétrons com spin ↑ serão espalhados na interface, na qual a camada tem

magnetização ↓ e vice-versa, de forma que a resistividade é alta, conforme ilustrado

na figura 7, que representa o modelo de dois canais. Quando aplicamos um campo

Figura 7: Diagrama explicativo da GMR. Há poucos estados disponíveis para elétrons com
spin ↓ na camada FM1 e poucos estados disponíveis para os elétrons com spin ↑ na camada
FM2.

magnético externo numa dada direção, por exemplo ↑, de forma a saturar a mag-

netização nessa direção, os elétrons com spin ↓ serão espalhados enquanto os com

spin ↑, não. Dessa forma, temos duas configurações para o sistema: uma com resis-

tividade alta e outra com resistividade baixa, o que é suficiente para formar uma

base no sistema binário. Portanto, uma das aplicações da GMR é em memórias não
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voláteis.

Efeito Hall Ordinário: O efeito Hall ordinário foi descoberto em 1879, por

Edwin Herbert Hall[57], e se caracteriza pelo campo elétrico E⃗H gerado entre as ex-

tremidades de um material pelo qual flui uma corrente elétrica e ao qual se aplica

um campo magnético perpendicular à densidade de corrente elétrica (⃗j). O des-

locamento dos elétrons é devido à força de Lorentz (F⃗ ∝ j⃗ × H⃗), que atua sobre

eles, defletindo-os numa direção que é normal a j⃗ e a H⃗. A primeira sugestão de

utilizar o efeito Hall ordinário, para medir campos magnéticos, foi proposta por

Pearson[23, 58] em 1948. Desde então, o uso de sensores Hall tem abrangido uma

vasta gama de utilização.

Efeito Hall Extraordinário: O efeito Hall extraordinário (EHE) se manifesta

em materiais com magnetização espontânea, sendo normalmente muito maior que

o efeito Hall ordinário. Neste caso, o campo magnético sentido pelo elétron é dado

por[54, 59–61]:

Heff = H + 4παM, (1.28)

em que H é o campo magnético externo, α é um parâmetro adimensional, que de-

pende do material magnético, e M é a magnetização macroscópica do material.

O campo elétrico Hall, por unidade de densidade de corrente, pode ser escrito

da seguinte forma[60, 61]:

eH = R0H +R1M, (1.29)

em que R0 é o coeficiente Hall ordinário e R1 = 4παR0 é o coeficiente Hall extraor-

dinário e α é um parâmetro, geralmente maior que a unidade.

O efeito Hall em materiais ferromagnéticos é devido principalmente à magne-

tização, sendo portanto uma maneira de se estudar as propriedades magnéticas de

materiais, principalmente de filmes finos com anisotropia magnética fora do plano

do filme[54, 59, 60].

A voltagem Hall, para um filme de espessura t e magnetização M⃗ , sujeito a um

campo magnético externo H⃗, pelo qual passa uma corrente i (ver figura 8), pode ser

fenomenologicamente descrita por[62]:

VH =
i

t
(R0H cosα+ µ0R1M cos θ + κM2 sin2 θ sin 2ϕ), (1.30)
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Figura 8: Diagrama esquemático referente à medida da voltagem Hall, extraído do traba-
lho de Nakagawa [62].

em que VH é a voltagem Hall, R0 e R1 são as constantes Hall ordinária e extraordi-

nária, respectivamente. Sendo (n̂) a direção normal ao plano do filme, α é o ângulo

entre H⃗ e n̂, θ o ângulo entre M⃗ e n̂ e ϕ o ângulo entre a projeção de M⃗ no plano do

filme e a densidade de corrente j⃗.

O ângulo que a projeção de H⃗ no plano do filme faz com j⃗ é dado por β (não

mostrado na figura 8). É interessante notar que o último termo da equação 1.30

é justamente a magnetorresistência anisotrópica, com constante κ, relacionada à

resistividade longitudinal.
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2 Modelo Teórico

Neste capítulo, será descrito o modelo utilizado para simular o comportamento

magnético e, em alguns casos, magnetorresistivo, das amostras estudadas, baseado

no modelo de Mauri[36, 63, 64].

Abaixo é mostrado um diagrama esquemático de uma válvula de spin com mag-

netização no plano do filme. A camada FM2 está acoplada ao AF. Entre as camadas

ferromagnéticas, há um material NM.

Figura 9: Diagrama esquemático de uma válvula de spin com magnetização no plano do
filme.

Propõe-se assim que a energia total por unidade de área seja descrita fenome-

nologicamente por[63–65]:

E =
2∑

i=1

ti

[
(
2π

ti
−KS)(M⃗i · n̂)2 − H⃗ · M⃗i −K1i

(M⃗i · ûi)
2

M2
i

−K2i

(M⃗i · ûi)
4

M4
i

]

− σW
M⃗ · Û
M

−
2∑

i=1

JEi

M⃗i · M⃗
MiM

− J
M⃗1 · M⃗2

M1M2

(2.1)

em que a magnetização da i-ésima camada FM é dada por M⃗i, enquanto da camada

AF, é dada por M⃗. Os versores n̂, ûi e Û são, respectivamente, da direção normal ao
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plano do filme, da direção da anisotropia da i-ésima camada FM e da anisotropia

da camada AF. O campo magnético externo é representado por H⃗. Na equação 2.1,

o primeiro termo representa as contribuições desmagnetizante e de interface (vale

ressaltar que o termo de interface também inclui o de volume, sob a forma tKV );

o segundo termo a energia Zeeman; o terceiro e o quarto termos são, respectiva-

mente, as contribuições uniaxiais de primeira e segunda ordem; o quinto termo da

equação 2.1 está associado à contribuição da camada antiferromagnética, sendo σW

a energia por unidade de superfície de uma parede de domínio de 90◦ no AF; o sexto

termo se refere à interação entre o material FM e o AF, enquanto o sétimo, à intera-

ção entre as camadas FM. A constante de anisotropia uniaxial K1 representa uma

contribuição efetiva, sendo uma somatória de várias contribuições[4, 8, 42, 66, 67], por

exemplo, anisotropia magnetocristalina, magnetoelástica, dipolar, dentre outras.

Por questões práticas, os parâmetros referentes às propriedades magnéticas

serão expressos em campo efetivos, assim definidos:

• Campo de anisotropia uniaxial: HU = 2K
Ms

;

• Campo de anisotropia da parede de domínio: HW = σW

tMs
;

• Campo de anisotropia de exchange bias: HE = JE
tMs

;

• Campo de exchange: HEx = J
tMs

;

em que MS é a magnetização de saturação.

Na maioria dos trabalhos, a magnetização é considerada uniforme, apontando

numa direção bem definida. Entretanto, em materiais reais, tanto o FM como o

AFM podem estar num estado de magnetização não uniforme, com uma distribui-

ção dos seus domínios em torno de uma direção preferencial[68]. Para levar em

conta essa possibilidade, foi utilizada uma textura gaussiana em torno das dire-

ções ûi e Û . As direções de equilíbrio estático de M⃗i e M⃗ são calculadas da equação

2.1, encontrando-se os ângulos polares (θi e θ) e azimutais (ϕi e ϕ), para os quais a

energia total é mínima[63, 65, 69].

No caso de HW ser muito grande, quando comparado com HU e HW , o modelo se

reduz ao caso em que a extremidade da parede do AF é rígida[70], já que o campo de

anisotropia efetiva do sistema é expresso por:

Heff = HU +
HEHW

HE +HW

. (2.2)
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É interessante ressaltar que o campo de anisotropia efetiva é o mesmo, tanto para

HE << HW como para HE >> HW .

As medidas de resistência, para as válvulas de spin, são modeladas de acordo

com a equação[65]:

Req = RO +RSV +RAMR. (2.3)

O primeiro termo é a resistência ordinária do material, a campo nulo, que é uma

constante. O segundo termo na equação é a magnetorresistência de válvula de

spin, que é máxima quando as camadas FM são paralelas e mínima quando anti-

paralelas,

RSV =
∆RSV

2

∑
i

Pi [1− cos(θR1 − θR2)] , (2.4)

em que θR1,2 representa o ângulo que a magnetização da camada (1,2) faz com o

campo magnético externo H⃗.

Finalmente, o terceiro termo da equação 2.3 é a magnetorresistência aniso-

trópica, que é máxima quando o campo externo é perpendicular à densidade de

corrente.

RAMR = ∆RAMR

∑
i

Pi

[
sin2(ϕ1 − ϕj) + sin2(ϕ2 − ϕj)

]
, (2.5)

em que ϕj é o ângulo entre o campo externo H e a densidade de corrente e ϕ1,2 é

o ângulo entre a densidade de corrente elétrica e a projeção da magnetização da

camada (1,2) no plano do filme. Ressalta-se que aqui, usamos uma função seno em

vez de uma função cosseno, usada por outros autores.

Esse modelo tem sido usado, com sucesso, na simulação de curvas de magne-

tização e de ressonância ferromagnética em vários sistemas que apresentam ani-

sotropia magnética planar: Fe depositado sobre Si(111)[71]; NiFe/NiO[72]; Co/NiO
[73]; NiFe/Cu/NiFe[74]; NiFe/FeMn[75]; IrMn/Cu/Co[64]; NiFe/Cu/NiFe/FeMn[65]. Neste

trabalho, esse modelo será usado para simular o comportamento da magnetização

em sistemas com anisotropia magnética perpendicular.
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3 Técnicas de Preparação e
Caracterização

Neste capítulo, será descrita a metodologia empregada para a fabricação e ca-

racterização das amostras estudadas, valorizando-se as ideias básicas de cada téc-

nica de uma forma simples e intuitiva.

3.1 Desbastamento Iônico

A técnica de desbastamento iônico[76, 77] consiste na criação de um plasma em

um ambiente de atmosfera controlada e da aceleração dos íons deste plasma em

direção ao material a ser desbastado. O plasma é criado quando aplicamos uma

diferença de potencial entre o alvo e o substrato. Como o plasma é uma condição

dinâmica, uma diferença de potencial é mantida entre o alvo e o substrato, o que

ionizará o gás. O material alvo é erodido pelos íons que nele colidem, sendo de-

positado num substrato previamente escolhido, conforme ilustrado na figura 10.

Para deposição de materiais dielétricos, usa-se uma fonte de Rádio Frequência

(RF), para permitir que o plasma seja persistente, uma vez que os elétrons, por

terem alta mobilidade, acompanham a mudança periódica no campo elétrico, en-

quanto os íons, mais pesados, têm mobilidade menor[76]. A taxa de deposição do

material erodido pode ser controlada com precisão nanométrica.

Existem várias maneiras de se controlar a espessura do material depositado.

Dentre elas, podemos citar uma in situ, e outra ex situ: a primeira consiste em

colocar um cristal ao lado do substrato no qual será depositado o material erodido.

À medida que o material é depositado, a frequência de vibração do cristal muda.

Essa mudança é proporcional à quantidade de material erodido; a segunda consiste

em depositar material sobre um substrato, mantendo-se todos os parâmetros do
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Figura 10: Diagrama esquemático de uma câmara de sputtering.

sistema constantes, com exceção do tempo. Depois, faz-se uma curva de calibração

da espessura em função do tempo para cada material a ser depositado. Geralmente

essa taxa obedece a uma relação linear. No sistema de desbastamento iônico, a

taxa de deposição é bastante baixa e os elétrons livres na câmara podem colidir

com o substrato e com o material que está sendo depositado, o que pode provocar

aquecimento e defeitos estruturais.

3.2 Desbastamento Iônico tipo Magnetron

Para diminuir os efeitos da contaminação, usa-se o desbastamento iônico tipo

magnetron[78], que tem a vantagem de aumentar a taxa de deposição ao aprisionar

elétrons numa dada região, devido à interação destes com os campos magnético e

elétrico, conforme ilustrado na figura 11. Nesta configuração os elétrons se move-

rão numa órbita helicoidal em torno das linhas de campo magnético, aumentando

assim a taxa de ionização do gás e a erosão do alvo, além de permitir que se trabalhe

com pressões mais altas, da ordem de mTorr. As linhas de um campo magnético

também servem como armadilha para os elétrons, diminuindo assim a contami-

nação no material que está sendo depositado, o que melhora substancialmente a

qualidade dos filmes.
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Figura 11: Diagrama esquemático de um magnetron sputtering[79]. Os elétrons ficam con-
finados na região das linhas de campo magnético, representadas pelas linhas parabólicas
da figura.

3.3 Caracterização Estrutural por Raios X

As propriedades estruturais da matéria são amplamente estudadas por meio

de raios X. A técnica consiste em fazer incidir sobre a amostra um feixe de raios

X e detectar o sinal refletido ou difratado. Por meio da análise deste sinal, várias

propriedades referentes à estrutura cristalina ou morfologia do material podem ser

determinadas. O difratograma de raios X é normalmente dividido em duas regiões

distintas, uma que vai de 0 a 10◦ (Reflectometria) e outra para ângulos maiores

que 10◦ (Difratometria)[80]. Abaixo serão discutidas as duas principais técnicas de

caracterização por raios X.

3.3.1 Difratometria de Raios X

A Difratometria de Raios X (XRD) é uma técnica não destrutiva com a qual po-

demos examinar a composição química e a estrutura cristalográfica dos materiais.

Nessa técnica, fazemos o feixe de raios X incidir sobre a amostra, formando um

ângulo θ em relação à normal ao plano desta. Cada elemento químico, ou composto

químico, terá um máximo na intensidade de raios X detectada, num determinado

ângulo. Isso se deve ao pequeno comprimento de onda dessa radiação, o que per-

mite investigar, com boa resolução e precisão, a estrutura da matéria. Quando um

feixe de raios X incide num material cristalino, formando um ângulo θi com o plano

deste, haverá interferência construtiva quando a distância entre os planos atômi-

cos do cristal for um número inteiro do comprimento de onda λ da radiação, como
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mostrado na figura 12. Com essa técnica, pode-se determinar vários parâmetros

Figura 12: Diagrama esquemático de interferência construtiva e destrutiva, segundo a lei
de Bragg[81].

estruturais do material, tais como textura, parâmetro de rede, cristalinidade etc.

A relação entre a distância interplanar e o ângulo de incidência é dada pela

relação de Bragg[82]:

2d sin θi = nλ. (3.1)

A relação entre o parâmetro de rede (a) e a distância interplanar(d) é dada

por[83]:

a = 2d
√
ν2
1 + ν2

3 + ν2
3 , (3.2)

em que:

ν1 =
(−h+ k + l)

2
; ν2 =

(h− k + l)

2
; ν3 =

(h+ k − l)

2
, (3.3)

sendo (hkl) os índices de Miller.

Uma outra informação, que pode ser facilmente extraída dos dados de difra-

tometria, é o tamanho médio (D) do grão cristalino. Os materiais crescidos por

sputtering apresentam uma estrutura policristalina, entretanto, pode-se estimar o

tamanho médio dos grãos, utilizando-se da fórmula de Scherer[80]:

D =
0.9λ

∆θi cos θi
, (3.4)

em que ∆θi é a largura, à meia altura, do pico de Bragg.

Os difratogramas para os materiais usados na fabricação das amostras são

apresentados na figura 13. As medidas foram feitas usando-se um goniômetro

D-500 Siemens, com radiação CuKα de comprimento de onda λ = 1.54178 Å. Es-
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Figura 13: Difratometria de Raios X de filmes de cobalto, cobre, IrMn e platina depositados
sobre Si(100)/SiO2. A espessura de cada filme é de cerca de 180 Å.

sas amostras, com cerca de 180 Å de espessura depositados diretamente sobre

Si(100)/SiO2, foram as utilizadas para a calibração da taxa de deposição. Como

pode ser observado, a platina, o cobre e o IrMn crescem com textura (111) bem

definida, com picos em 39.65, 41.30 e 43.35◦, respectivamente. Os pequenos picos

observados em 45.90◦, na platina, e em 50.60◦, no cobre, são relativos à textura

(200). A amostra de cobalto apresenta um difratograma bem alargado em torno de

44.65◦. Na forma volumétrica, o cobalto cresce na forma hcp, com pico de textura

(101) e (002) em 47.61 e 44.80◦, respectivamente. Entretanto, devido à pequena

espessura de material depositado, acredita-se que exista um mistura de fases hcp

e fcc, sendo o pico (111) desta última em 44.25◦. Na tabela 1 são apresentados

os valores do espaçamento interplanar e do parâmetro de rede dessas amostras,

calculadas a partir dos dados de XRD, usando-se as equações 3.1 e 3.2:
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Tabela 1: Valores calculados, a partir dos dados de Difratometria de Raios X, para o espa-
çamento interplanar d e para o parâmetro de rede a.

Material espaçamento interplanar d (Å) parâmetro de rede a (Å)
Co 2.03 3.51
Cu 2.08 3.60

IrMn 2.19 3.79
Pt 2.27 3.93

3.3.2 Reflectometria de Raios X

A técnica de Reflectometria de Raios X (XRR) utiliza-se da reflexão interna

total para obter informações sobre espessura, densidade e rugosidade de materiais,

tanto cristalinos como amorfos. Inicialmente o feixe de raios X passa paralelo ao

plano da amostra (θi = 0). À medida que este ângulo aumenta, haverá um ângulo

crítico para o qual a intensidade do feixe refletido diminui rapidamente. O ângulo

a partir do qual os raios X começam a se propagar dentro da amostra á chamado

de ângulo crítico (θc) e está diretamente relacionado com a densidade eletrônica do

material[80, 84]. Para ângulos cada vez maiores, teremos interferências entre os raios

X espalhados pela superfície e por camadas mais internas do material, formando

franjas de interferência que, dependendo das propriedades do material, podem ser

observadas para ângulos 2θi até 10◦.

A distância entre as franjas de interferência fornece, em primeira aproxima-

ção, informação sobre a espessura do material estudado, enquanto a intensidade

(número de contagens no detector de raios X) relativa entre as franjas fornece in-

formação sobre a rugosidade[80]. Uma outra característica da técnica é que ela

não é sensível a estrutura cristalina, deslocamentos e defeitos, uma vez que o si-

nal depende apenas da densidade eletrônica do material estudado, o que torna a

técnica aplicável desde monocristais até líquidos. Entretanto, o lado negativo da

técnica é que não se pode distinguir entre rugosidade, interdifusão, implantação,

intermistura[85]. Essa técnica foi usada para calibrar a taxa de deposição dos ma-

teriais estudados.

Para se determinar a espessura de um filme de densidade uniforme, a partir

dos dados de XRR, utiliza-se a lei de Bragg, na forma[80]:

sin2 θ = (
λ

2t
)2n2 + 2m(

λ

2t
)2n+ [m2(

λ

2t
) + 2δ], (3.5)
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em que t é a espessura do filme, n é a ordem da reflexão, m é o erro associado a n, δ

é a densidade eletrônica do material.

A espessura do filme é obtida ajustando o polinômio de segundo grau, o que nos

fornece:

t =
λ

2
√
a
. (3.6)

As taxas de calibração para a fabricação das amostras aqui estudadas foram

obtidas por meio da análise dos dados de Reflectometria de Raios X. Como exem-

plo, mostramos, na figura 14, dados de Reflectometria de Raios X para platina

depositada sobre Si(100). Utilizando-se da equação 3.6 para cinco picos obtidos

experimentalmente, obtemos, para λ = 1.54178 Å, uma espessura de t = 176.8 Å.

Tabela 2: Valores usados para ajuste polinomial dos dados de Reflectometria de Raios X.

n 1 2 3 4 5
2θ 1.41 1.73 2.13 2.58 3.02

Na figura 14 mostramos um resultado experimental e o respectivo ajuste feito

usando-se o programa WinGixa. O valor da espessura obtido foi de t = 175.0 Å,

com rugosidade de 3.5 Å.

Esse método é bastante usado para determinação da espessura e rugosidade

de monocamadas, obtendo-se uma excelente concordância. Entretanto, em multi-

camadas, devido a efeitos de formação de ligas, intermistura, interdifusão etc, há

uma certa dificuldade em se conseguir bons ajustes, principalmente se o número

de repetições de multicamadas for muito grande[86]. Para analisar a qualidade do

ajuste, foi utilizado o método dos mínimos quadrados, usando-se a relação:

R(%) = 100

√∑[
log(Ical)− log(Iexp)

log(Iexp)

]2
(3.7)

em que a soma é tomada em cada ponto do difratograma, e Ical e Iexp representam,

respectivamente, o valor da intensidade calculada e experimental.

Com relação ao ajuste feito para a amostra de platina, mostrado na figura 14,

o erro é menor que 2%.
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Figura 14: Reflectometria de Raios X para filme de platina depositada sobre Si(100)/SiO2.
Os símbolos representam os dados experimentais, enquanto a linha azul, a simulação
usando-se o programa WinGixa.

3.4 Microscopia de Força Atômica

A técnica de Microscopia de Força Atômica é amplamente usada para estudar

a morfologia e a microestrutura de superfícies, ao nível atômico[87–89]. A técnica

consiste em varrer a superfície da amostras usando uma sonda, composta de uma

haste flexível, em cuja extremidade existe uma ponta com raio típico da ordem de

20 nm. As ponteiras mais finas atingem até 5 nm de raio.

Um desenho esquemático desse sistema é mostrado na figura 15. O posicio-

namento da amostra em relação à haste é feito utilizando-se de cerâmicas piezoe-

létricas, capazes de realizar posicionamento nas direções x, y e z com precisão de

Angstroms. A interação entre a ponta e a amostra é sentida pela haste flexível, e

este deslocamento é monitorado via fonte de luz (laser), que é projetada sobre um

detector ótico, que, por sua vez, fornece informação sobre a posição para o sistema

de realimentação e controle (controlador).
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Figura 15: Diagrama esquemático de um equipamento de Microscopia de Força Atômica.

3.5 Magnetometria por Gradiente de Força Alter-
nada

Nesta seção, faremos uma breve descrição da técnica de Magnetometria por

Gradiente de Força Alternada, AGFM[90, 91].

Na figura 16, apresentamos um diagrama simplificado do sistema que utiliza-

mos, que foi construído baseado naquele descrito por Flanders[91].

Figura 16: Diagrama esquemático do Magnetometômetro por Gradiente de Força Alter-
nada utilizado.
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A força experimentada pela amostra presa à haste será dada por[91]:

Fi = mx
d

di
Hx, (3.8)

em que i = x, y.

Todas as medidas foram feitas à temperatura ambiente. O campo máximo al-

cançado por esse equipamento é de 4.0 kOe. As bobinas excitadoras são alimenta-

das por um gerador senoidal e geram um campo magnético alternado H⃗AC na região

em que está a amostra. O sistema opera numa frequência em torno de 20 Hz. A

amostra é fixada na extremidade inferior de uma haste de vidro, que está sujeita ao

gradiente de campo magnético gerado pelas bobinas excitadoras. A parte superior

da haste está presa a um sensor piezoelétrico, que gera um sinal elétrico AC, que

será detectado pelo amplificador. A diferença de potencial medida por meio de um

amplificador sintonizado em frequência e sensível à diferença de fases entre um

sinal de referência e o sinal advindo da amostra lock-in amplifier é proporcional à

magnetização da amostra, o que nos permite obter curvas de histerese magnética,

variando-se o campo magnético externo DC gerado pelo eletroímã. O sistema tem

sensibilidade máxima de 10−8 emu. Todo o sistema foi automatizado utilizando-se

o programa HPVee.

3.6 Magnetorresistência

As medidas de magnetorresistência foram obtidas pela técnica de 4 pontas, que

consiste basicamente em fazer passar uma corrente elétrica no plano da amostra,

e medir a diferença de potencial entre dois terminais. Foi desenvolvido um sistema

capaz de medir, concomitantemente, a diferença de potencial paralela e perpen-

dicular à corrente. Na figura 17, é mostrada uma imagem da ponteira utilizada.

Os contatos foram estabelecidos por pressão, com ponteiras de ouro. A distância

nominal entre as ponteiras que medem a voltagem em linha (da−b = db−c = dc−d) é

de 1.20 mm, e a distância entre as ponteiras que medem a voltagem Hall(de−f ), de

4.60 mm. As ponteiras foram cuidadosamente feitas usando-se um plot xy e um

comparador com precisão de centésimo de milímetro. Entretanto, o processo de

montagem e colagem das ponteiras, bem como a folga na própria ponteira, provo-

cam erros, tanto no alinhamento como nas distâncias entre as ponteiras. Para se

estimar o erro relativo à linearidade entre as ponteiras em linha, foi utilizado o
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Figura 17: Fotografia da ponteira utilizada nas medidas de magnetorresistência.

programa GIMP (GNU Image Manipulation Program), um editor de imagens gra-

tuito e de código aberto. A análise das fotografias tiradas da ponteira mostraram

que a variação na distância das ponteiras em linha foi de, no máximo 5%, enquanto

o desalinhamento máximo é de 2.5◦.

Uma vez realizados esses controles, mede-se a diferença de potencial entre

os terminais b − c e e − f . Nestes casos, a diferença de potencial Vb−c é pro-

porcional à componente planar da magnetização. Para materiais ferromagnéti-

cos, Ve−f é proporcional à componente da magnetização perpendicular ao plano do
[54, 59, 60]filme. Assim, para filmes finos ferromagnéticos com magnetização normal

ao plano do filme, essa técnica pode ser usada para se obterem curvas de histerese
[92]magnética. A corrente aplicada na amostra foi de 1.00 mA, e foi monitorada,

medindo-se, via amplificador diferencial, a diferença de potencial sobre um resis-

tor de referência. Durante as medidas, a variação máxima observada na corrente

foi de 0.05 mA. A medida da diferença de potencial foi feita com multímetros HP,

com precisão de 10−6 V. O sistema opera a temperatura ambiente, com campo mag-

nético máximo de 4.0 kOe.

Também foi desenvolvido no laboratório, um sistema que permite girar a amos-

tra em relação ao campo magnético externo. A um motor com passo com 1.8◦ de

passo foi presa uma haste, em cuja extremidade foi colocada a amostra. Dessa

forma, pode-se medir, para um dado campo externo aplicado, a magnetorresistên-

cia em relação ao ângulo entre o campo magnético H⃗ e a densidade de corrente j⃗.
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O controle do motor de passo foi feito por meio da saída analógica de um lock-in,

controlado via programa HPVee.

3.7 Amostras

As amostras estudadas neste trabalho foram fabricadas no Laboratório de Fil-

mes Finos (LFF) do Centro Brasileiro de Pesquisas Físicas (CBPF), em uma câmara

na qual os alvos são posicionados paralelamente ao porta amostra. Nesse sistema,

a pressão de base na câmara foi de 5.0 × 10−8 Torr e, durante a deposição, 2.0

mTorr.

Um substrato de Si(100), com camada de óxido crescido termicamente de apro-

ximadamente 3000 Å, foi utilizado. Os substratos foram previamente limpos, se-

guindo o procedimento:

• limpeza em água deionizada com cerca de 10 % de Extran, por 15 min no

ultrassom;

• limpeza em água corrente deionizada, por 3 min;

• limpeza com acetona, por 15 min, no ultrassom;

• 3 repetições de limpeza com álcool, por 15 min, no ultrassom;

• secagem com jato de nitrogênio.

A seguir, os substratos foram levados à câmara de pré-vácuo e finalmente à

câmara de deposição. Os alvos utilizados para fabricação das amostras tinham

acima de 99.95% de pureza. A distância do alvo ao substrato foi mantida em 10,3

cm. A taxa de deposição para os materiais, determinadas ex situ, pela técnica de

reflectometria de raios X, bem como a potência utilizada são dadas na tabela 3

abaixo:

Tabela 3: Taxa de deposição e potência usada na deposição dos materiais utilizados na
fabricação das amostras.

material Pt Co Cu IrMn Ta
taxa deposição (Å/s) 1.19 1.19 1.13 1.97 0.48

potência (W) 22 36 19 34 14
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A estrutura básica das amostras fabricadas foi uma bicamada de Pt(20)/Co(4.5),

repetida três vezes, formando uma multicamada [Pt(20)/Co(4.5)]3, doravante des-

crita como [Pt/Co]3. Inicialmente se depositou essa multicamada sobre o Si e, pos-

teriormente, foram depositadas sobre Si/Pt(20)/IrMn(60)/NM(t), em que t = 0, 2,

3, 4, 5, 6, 8, 10 Å. Neste caso, pretendeu-se estudar a influência do espaçador não

magnético (NM) nas propriedades magnéticas dessas amostras. Por fim, foram

fabricadas válvulas de spin com o intuito de se avaliar a potencialidade de sua uti-

lização em aplicações técnicas. Em todas as amostras, a última camada depositada

foi de platina, com 20 Å de espessura, para evitar oxidação.

Na tabela 4, é apresentado um resumo das amostras fabricadas. Em parênte-

ses, aparecem as espessuras nominais, em Angstrom.

3.8 Tratamento Térmico

Após a fabricação das amostras, em alguns casos foi necessário fazer um tra-

tamento térmico. Especificamente, no caso de sistemas de acoplamento AF/FM, o

tratamento térmico foi feito numa temperatura abaixo da temperatura de Curie,

porém acima ou da ordem da temperatura de Nèel, na presença de um campo mag-

nético, para favorecer o acoplamento entre as camadas. O objetivo do tratamento

térmico é tentar aumentar a interação na interface AF/FM. Como será mostrado

nos próximos capítulos, como a deposição foi feita sem a aplicação de um campo

magnético externo, a princípio não há uma direção preferencial de acoplamento

entre a camada superficial do FM e do AF.

O forno usado para o tratamento térmico das amostras opera a uma pressão de

8.0 × 10−6 Torr, e a temperatura pode atingir 350 ◦C. A leitura da temperatura é

feita por um sensor tipo PT100, e o controle de temperatura por um controlador

Novus N1100. A fonte de corrente que alimenta o eletroímã bem como a fonte de

corrente para o aquecedor, foram desenvolvidas no setor de eletrônica do Instituto

de Física.

Todas as amostras fabricadas foram submetidas a tratamento térmico com tem-

peratura de 200 ◦C, a uma pressão de 8.0 × 10−6 Torr, por 15 min, com campo

magnético aplicado perpendicularmente ao plano do filme de 3.0 kOe.
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4 Multicamada com Anisotropia
Magnética Perpendicular

Neste capítulo, serão estudadas as propriedades estruturais, magnéticas e mag-

netorresistivas de uma multicamada, depositada sobre Si(100) com camada de

óxido crescido termicamente, cuja composição nominal é [Pt (20 Å)/Co (4.5 Å)]3,

com uma camada protetora de 20 Å de platina, Si/[Pt (20 Å)/Co (4.5 Å)]3/Pt(20 Å),

daqui por diante denominada de amostra [Pt/Co]. A caracterização estrutural das

amostras foi feita através de Raios X na geometria θ − 2θ e a análise da superfície

através de Microscopia de Força Atômica (AFM). Para a determinação da textura,

foi usada a Difratometria de raios X (XRD) para alto ângulos (10 < 2θ ≤ 150◦),

enquanto que, para a determinação da espessura e da rugosidade, utilizou-se a

configuração de baixo ângulo (0 ≤ 2θ ≤ 10◦), denominada Reflectometria de Raios

X (XRR).

As medidas da magnetização foram feitas usando-se Magnetometria por Gradi-

ente de Força Alternada (AGFM). Neste equipamento, a incerteza na determinação

do campo magnético, por meio de uma sonda Hall calibrada por um gaussímetro, é

de ± 1 Oe. Como é conhecido, o AGFM não fornece valores quantitativos da mag-

netização, sendo porém capaz de fornecer valores relativos com enorme precisão,

atingindo 10−8 emu.

A determinação da constante de anisotropia magnética efetiva dos filmes foi

feita a partir dos dados de AGFM, usando-se o método das áreas [4, 18]. Neste mé-

todo de determinação da anisotropia magnética efetiva, é tomada uma média das

curvas de magnetização em duas direções perpendiculares entre si. No presente

trabalho, essas direções são aquelas perpendicular ao plano do filme e no plano

deste. A anisotropia magnética efetiva é dada pela área entre essas duas curvas.

Para as amostras que apresentam exchange bias, é necessário um cuidado especial

em deslocar o eixo M, de forma que o "zero" da curva esteja em H = HEB. Um valor
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positivo para Keff indica anisotropia magnética perpendicular (PMA). O valor da

magnetização de saturação do cobalto usado neste trabalho foi de 1400 emu/cm3.

Os dados de magnetorresistência foram obtidos pela técnica de quatro pontas,

utilizando contato por pressão, conforme descrito na seção 3.5. Ao fazer passar

uma corrente entre os terminais a e d, a tensão Hall (medida entre os terminais e e

f ) é proporcional à componente da magnetização perpendicular ao plano do filme.

Foi utilizado um modelo de rotação coerente, descrito no capítulo 2, para ajustar

as curvas de magnetização para campo magnético aplicado no plano do filme, que

é um plano de difícil magnetização. Nesta configuração a dinâmica de reversão da

magnetização acontece aproximadamente por rotação coerente.

4.1 Caracterização Estrutural

Os resultados obtidos por Difratometria de Raios X (XRD) da amostra [Pt/Co]

mostram uma predominância da textura (111) da platina no interior da multica-

mada, com um pico bem definido em 39.80◦, conforme mostrado na figura 18. O

cobalto provavelmente cresce epitaxialmente seguindo a textura da platina[93, 94].
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Figura 18: Difratometria de Raios X para a amostra Si/[Pt(20)/Co(4.5)]3/Pt(20). O pico
centrado em 39.80◦ é devido a textura (111) da platina.

Na figura 19, são apresentados os resultados obtidos por Reflectometria de

Raios X (XRR), referentes à amostra [Pt/Co], bem como a simulação feita por meio

do programa WinGixa. Como pode ser observado, há uma excelente concordância
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entre a simulação e os dados experimentais, com um erro, calculado pela equação

3.7, menor que 2%.
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Figura 19: Reflectometria de Raios X da amostra [Pt/Co]. Os símbolos cheios representam
os dados experimentais, enquanto a linha contínua, a simulação feita usando-se o programa
WinGixa.

Na figura 20 é apresentada uma imagem da superfície da amostra [Pt/Co], ob-

tida por Microscopia de Força Atômica (AFM). O aparelho usado foi um MultiMode

SPM NanoScope da Digital Instruments, operando no modo AFM contact.

A determinação da espessura e da rugosidade de cada camada depositada foi

feita por meio da simulação das curvas de XRR, utilizando-se do programa Win-

Gixa. Os valores da rugosidade média quadrática (σexp) do substrato de silício (2.5

Å) e da camada protetora de platina (3.6 Å) foram determinados a partir dos dados

de Microscopia de Força Atômica (AFM), com o auxílio do programa WSxM, en-

quanto os demais valores da rugosidade (σcalc) são obtidos por meio da simulação.

Os resultados estão apresentados na tabela 5 e não diferem muito dos encontrados

na literatura[95]. A técnica de Reflectometria de Raios X tem o inconveniente de

não fazer distinção entre interdifusão e rugosidade nas interfaces[84, 96]. Por conta

disso, os valores obtidos para a rugosidade são superestimados.
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Figura 20: Imagem da superfície da amostra [Pt/Co], obtida por Microscopia de Força Atô-
mica. A rugosidade média quadrática, calculada usando-se o programa WSxM, é de 3.6 Å.
Os eixos X e Y estão na escala de 1.0 µm, enquanto em Z, a escala é de 1.0 nm.

Tabela 5: Tabela com os valores das espessuras e rugosidades da amostra com composição
nominal Si/[Pt(20)/Co(4.5)]3/Pt(20), calculadas com a ajuda do programa WinGixa.

Substrato Amostra Cap Layer
Descrição Si [Pt/Co]3 Pt(20)
tnom(Å) (3000) [(20)/(4.5)]3 (20)
tcalc (Å) - [(18.6)/(4.5)]3 (18.8)
σcalc<Å> - [<5.5>/<4.5>]3 -
σexp <Å> <2.5> - <3.6>

4.2 Caracterização Magnética

Na figura 21 são apresentados os dados de magnetização obtidos por Magne-

tometria por Gradiente de Força Alternada (AGFM) para a amostra [Pt/Co], com

campo aplicado perpendicular ao plano do filme (H⊥) e no plano do filme (H∥). Os

resultados foram normalizados em relação ao sinal obtido para campo magnético

externo máximo (4.0 kOe), após a subtração das contribuições diamagnéticas.

A constante de anisotropia efetiva, calculada pelo método das áreas[4, 18], foi de

550 ×MS erg/cm3. Usando-se 1400 emu/cm3 como o valor para a magnetização de

saturação MS do cobalto[82], obtém-se Keff = 7.7 × 105 erg/cm3. Vale ressaltar que,

em multicamadas, o valor da magnetização de saturação do cobalto depende tanto

da sua espessura como do material a ele acoplado[97–99]. Honda e colaboradores[100],

estudando multicamadas de [Co(t)/Pt(11)]n, nas quais t varia de 2.5 a 20 Å , de-

positadas sobre vidro, por desbaste iônico, encontraram uma variação no valor da
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Figura 21: Curvas de magnetização M × H, obtidas por AGFM, para campo magnético
externo H aplicado perpendicular ao plano do filme (símbolos em preto) e no plano do filme
(símbolos em vermelho) referentes à amostra Si/[Pt(20)/Co(4.5)]3/Pt(20). A área marcada
em azul representa a constante de anisotropia efetiva Keff . No interior da figura, é mos-
trada em detalhe a região para −100 < H < 100 Oe.

magnetização de saturação, MS, de 960 a 1440 emu/cm3, dependendo das condições

de deposição e da espessura do cobalto. No presente trabalho, como as condições

de deposição e a espessura do cobalto foram mantidas constantes, não é esperada

nenhuma variação significativa do valor da magnetização de saturação.

Analisando os dados de magnetização, mostrados na figura 21, observa-se que

a reversão desta, para campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano do

filme H⊥, acontece seguindo dois regimes distintos:

1. Partindo do estado saturado até poucas dezenas de Oe, o valor da magnetiza-

ção decresce suave e gradativamente;

2. Para campos próximos a zero, mostrado na inserção da figura 21, acontece

uma reversão abrupta da magnetização.

A reversão abrupta da magnetização é atribuída à dinâmica do sistema, que acon-

tece por nucleação e deslocamento de parede de domínios[101, 102], e não por rotação

coerente.
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Uma forma de avaliar a dinâmica da reversão da magnetização de um sistema é

analisar o valor da magnetização remanente após saturação com campo magnético

na direção do eixo fácil e do eixo difícil. Definindo-se MR⊥ como a magnetização

remanente após saturação com campo magnético aplicado perpendicular ao plano

do filme e MR∥ a magnetização remanente após saturação com campo magnético

aplicado no plano do filme, temos que, se M2
R⊥ + M2

R∥ = 1, então a reversão da

magnetização acontece por rotação coerente, caso contrário, M2
R⊥ + M2

R∥ ̸= 1, a

reversão da magnetização acontece por nucleação e deslocamento de paredes de

domínios[36, 103]. Olhando-se para os resultados mostrados na inserção da figura 21,

é fácil perceber que M2
R⊥ +M2

R∥ ̸= 1.

Na figura 22, é apresentada uma ilustração em que se pode perceber, intui-

tivamente, a diferença entre o processo de reversão da magnetização por rotação

coerente e por nucleação e propagação da parede(s) de domínio(s). Enquanto que,

Figura 22: Figura ilustrativa representando os mecanismos de dinâmica da reversão da
magnetização por rotação coerente (a) e por nucleação e deslocamento de paredes de domí-
nios (b).

na rotação coerente, todos os momentos magnéticos revertem, mantendo-se para-

lelos uns aos outros; no outro processo, há um ou vários eventos de nucleação, a

partir dos quais há o deslocamento da(s) parede(s) de domínio(s).

Um mecanismo, que pode explicar os dois regimes distintos nos laços de histe-

rese, é aquele proposto por Rusponi e colaboradores[104], que estudaram o compor-

tamento de ilhas de cobalto depositadas por evaporação sobre Pt(111). No processo

de deposição do cobalto sobre a platina, os átomos de cobalto que chegam à super-

fície preferem se acomodar próximos uns dos outros, devido à imiscibilidade entre

o cobalto e a platina. Dessa forma, há o favorecimento de acomodação de átomos
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de cobalto lado a lado[104]. Eles mostraram que os átomos da borda de uma ilha

magnética de cobalto contribuem, de maneira mais efetiva, para a magnetização.

Assim, ilhas maiores são mais facilmente reorientadas pela ação de um agente ex-

terno do que ilhas menores. O tamanho desses aglomerados de átomos de cobalto

sobre platina deve ser variável, fazendo com que haja uma distribuição de campos

de anisotropia. A energia associada a essas variações de campos de anisotropia é

bastante pequena, de forma que, na maioria dos sistemas estudados, em que um

determinado termo de anisotropia é muito forte, ela entra apenas como um pequeno

termo perturbativo, geralmente não detectado. Entretanto, numa situação em que

os termos da anisotropia são da mesma ordem, essa contribuição acaba tendo um

papel importante para a anisotropia efetiva do sistema.

Uma forma bem didática de se mostrar isso foi apresentada por Kuch[105], e

é mostrada na figura 23. Nas ilhas menores de cobalto (em que a razão entre

Figura 23: Figura representando o efeito do campo magnético externo sobre a magnetiza-
ção (representada pela seta em tom cinza) de ilhas de cobalto com anisotropia magnética
perpendicular (PMA) depositadas sobre platina. Os símbolos vermelhos representam os
átomos do perímetro, enquanto os verdes, os átomos do interior de cada ilha de cobalto. Se
os átomos do perímetro contribuem de maneira mais efetiva para a PMA, então a magne-
tização de ilhas maiores é mais facilmente reorientada pelo campo externo H [105].

o número de átomos no perímetro e no interior é maior), os átomos localizados

no perímetro contribuem, de maneira mais efetiva, para a anisotropia resultante,

fazendo com que a anisotropia perpendicular seja maior. Isso torna a ilha menos

suscetível à ação de um campo magnético.

Mukherjee e Berger[106] propuseram que a energia associada à parede de domí-

nio, quando duas regiões de um material magnético de constantes de anisotropia
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uniaxial KU1 e KU2 , com KU1 < KU2 , estão lado a lado, é expressa por:

EDW =
2(KU2 −KU1)

c π(m1 +m2)
. (4.1)

em que c é uma constante e m1 e m2 são as magnetizações das regiões 1 e 2, respec-

tivamente. Assim, a forma da curva de histerese, para um sistema com distribuição

de anisotropias magnéticas, poderá ser bastante complexa.

A análise dos resultados de magnetização, obtidas com campo magnético ex-

terno aplicado perpendicular ao plano do filme e no plano do filme, mostraram que

a amostra Si/[Pt(20)/Co(4.5)]3/Pt(20) apresenta anisotropia magnética perpendicu-

lar. O eixo de fácil magnetização é aquele perpendicular ao plano do filme. O plano

da amostra é um plano de difícil magnetização, uma vez que as curvas de magneti-

zação são as mesmas, não importando a direção de aplicação do campo magnético

externo H no plano do filme.

O modelo teórico que será usado nessa tese é o de rotação coerente, descrito

no Capítulo 2. Entretanto, a reversão da magnetização, quando o campo magné-

tico externo H é aplicado na direção perpendicular ao plano do filme, acontece por

nucleação e deslocamento de paredes de domínios. Acontece que, para campo mag-

nético H aplicado no plano do filme, o comportamento da magnetização do filme ao

longo de um ciclo de histerese deve ser muito próximo do de um sistema de rotação

coerente. Imagina-se que, como a magnetização da amostra a campo magnético

externo nulo está na direção normal ao plano do filme, quando um campo H é apli-

cado na direção do plano do filme, a magnetização tenderá, por interação Zeeman,

a se alinhar com ele. Se o campo H for suficientemente intenso, a magnetização da

amostra ficará no plano do filme, no sentido do campo H. À medida que a inten-

sidade do campo H diminui, a magnetização tende a retornar à posição normal ao

plano do filme. Com a reversão do campo H, a magnetização tenderá ao plano do

filme, com o mesmo sentido de H.

O campo de saturação (HS
∥ ) é de aproximadamente 2300 Oe. Na figura 24, são

apresentados os dados experimentais, bem como a simulação obtida usando-se o

modelo descrito no capítulo 2. Para a aplicação do modelo, considera-se que os

valores dos campos de anisotropia da parede de domínio do AF, de exchange bias

e de exchange, são nulos, ou seja, HW = HE = HEx = 0, já que não há a presença

do AF e a multicamada é considerada como um mondomínio magnético. O valor

da constante de anisotropia de superfície, KS, foi escolhido de forma a ter o valor
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Figura 24: Curvas de M × H, obtidos por AGFM. Em (a) o campo magnético externo é
aplicado no plano do filme, enquanto que em (b), perpendicular ao plano do filme. Os
símbolos representam os dados experimentais, enquanto as linhas cheias, o resultado da
simulação usando o modelo descrito pela equação 4.2. Os valores usados na simulação
estão mostrados na figura.

negativo do termo desmagnetizante (2πM2
S). Assim, o primeiro termo da equação

2.1 é nulo e pode-se reescrevê-la sob a forma:

E = t

[
−H⃗ · M⃗ −K1

(M⃗ · û)2

M2
−K2

(M⃗ · û)4

M4

]
. (4.2)

Os valores para os campos de anisotropia uniaxial de primeira e segunda or-

dem, que melhor simulam o comportamento da curva de histerese obtida com

campo magnético aplicado no plano do filme, são, respectivamente, HU1 = 2150 e

HU2 = -650 Oe. Minimizando-se a equação 4.2, obtém-se, para a constante de aniso-
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tropia magnética (K = 0.5MS(HU1 +2HU2)), o valor de 6.0× 105 erg/cm3, comparável

ao valor obtido experimentalmente pelo método das áreas, Keff = 7.7×105 erg/cm3.

Como pode ser notado na parte inferior da figura 24, a contribuição da energia as-

sociada à dinâmica da parede de domínio, não contemplada pelo modelo, faz com

que haja uma significativa diferença entre os valores experimentais e a simulação,

para campo aplicado perpendicular ao plano do filme H⊥. O campo coercivo medido

experimentalmente é bem menor que o valor previsto pelo modelo.

Na figura 25, são apresentados os dados da voltagem Hall, medida para um

campo magnético externo aplicado de 4.0 kOe. Na figura 25 (a), a amostra foi
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Figura 25: (a) Curvas de VH × β, nas quais as linhas do campo magnético externo, de 4.0
kOe, são paralelas ao plano do filme, sendo β o ângulo entre as linhas de campo e a densi-
dade de corrente; (b) Curvas de VH×α, em que α é definido como o ângulo entre as linhas de
campo e a normal ao plano do filme. Os símbolos representam os dados experimentais. Em
(a), a linha contínua representa o resultado obtido da simulação, que fornece o valor para
a magnetorresistência anisotrópica. Em (b), a linha contínua representa a função cosseno.

posicionada de tal forma que o ângulo entre H⃗ e n̂, α = 90◦ ± 3◦ (definição do

ângulos mostrada na figura 8). Como o campo magnético externo é suficiente para

praticamente saturar a amostra, α = θ, ou seja, a magnetização M⃗ é praticamente
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paralela ao campo externo H⃗. Nesta configuração, a contribuição devido ao termo

Hall ordinário é desprezível, já que ela depende do cosα ≈ 0. Abaixo apresentamos

novamente a equação 1.30, para facilitar a explicação que se segue:

VH =
i

t
(R0H cosα+ µ0R1M cos θ + κM2 sin2 θ sin 2ϕ). (4.3)

A contribuição devido ao termo Hall extraordinário também é desprezível, já que

a magnetização aponta na direção de H, e cos θ ≈ 0. Resta então o termo devido a

magnetorresistência anisotrópica, que depende do ângulo entre a magnetização e

a densidade de corrente. Esse termo varia com o sin 2ϕ, representado na figura 25

(a) pela linha contínua.

Na figura 25 (b), o ângulo entre a projeção de H⃗ no plano do filme e a densidade

de corrente j⃗ é dado por β = 90◦ ± 3◦. Neste caso, o termo, devido à magnetor-

resistência anisotrópica, é desprezível, uma vez que sin 2β ≈ sin 2ϕ ≈ 0. Como o

material tem magnetização não nula, o termo, devido ao efeito Hall extraordinário,

predomina sobre o termo Hall ordinário. A linha contínua dessa figura representa

a função cos θ. Observa-se que os valores experimentais da voltagem não concor-

dam plenamente com a previsão teórica da equação 4.3, possivelmente por haver

mecanismos que não são contemplados pela descrição do modelo, que considera um

monodomínio magnético sujeito a um campo magnético externo H⃗.

A amostra estudada neste capítulo apresentou textura (111) e as interfaces

Co/Pt são bem definidas. A anisotropia magnética é perpendicular ao plano, com

um valor para a constante de anisotropia efetiva, calculada pelo método das áreas,

de Keff = 7.7 × 105 erg/cm3. Foi mostrado que o modelo de rotação coerente pode

ser usado para simular o comportamento magnético da amostra, para o caso em

que o campo magnético externo é aplicado na direção de difícil magnetização. O

valor da anisotropia magnética obtida a partir do modelo, 6.0 × 105 erg/cm3, é da

mesma ordem de grandeza do valor calculado a partir dos dados experimentais.

Esse tipo de amostra foi usada como a estrutura básica para outras duas séries de

amostras, uma no qual a multicamada é depositada sobre um antiferromagnético

(capítulo 5) e outra em que a multicamada é usada como base para uma válvula de

spin (capítulo 6).
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5 Exchange Bias Perpendicular

Neste capítulo, serão apresentados os estudos realizados sobre as propriedades

estruturais e magnéticas das amostras descritas na tabela 6. O substrato usado foi

de Si(100) com uma camada de óxido termicamente crescido de 3000 Å. A última

camada de platina depositada serve como camada protetora.

Tabela 6: Descrição das amostras estudadas neste capítulo.

Semente (Å) Amostra (Å) onde
Pt(20) IrMn(60)/Pt(t)/[Co(4.5)/Pt(20)]3 t = 0, 2, 3, 4, 5, 6, 8 e 10 Å
Pt(20) IrMn(60)/Cu(t)/[Co(4.5)/Pt(20)]3 t = 0, 2, 3, 4, 5, 6, 8 e 10 Å

O objetivo principal foi estudar a influência do espaçador não magnético (NM),

colocado entre o IrMn e a multicamada [Co(4.5)/Pt(20)]3, nas propriedades magné-

ticas das amostras. Uma vez que a amostra Si/[Pt(20)/Co(4.5)]3/Pt(20), estudada no

capítulo anterior, apresenta anisotropia magnética perpendicular, espera-se que, as

amostras estudadas neste capítulo apresentem exchange bias perpendicular (PEB).

Os valores da magnetização, obtida tanto por AGFM quanto por EHE, foram nor-

malizados pelo valor obtido em H = 4.0 kOe, que é o campo magnético máximo

alcançado pelo equipamento utilizado. Dos resultados da magnetização, obtidos

por AGFM, foi subtraída a contribuição diamagnética oriunda do porta amostra.

Como será mostrado, as propriedades magnéticas dessas amostras são forte-

mente afetadas pela presença do espaçador não magnético, que, a princípio, deveria

apenas diminuir a intensidade do acoplamento FM/AF[107]. Entretanto, o compor-

tamento do campo de exchange bias, em função da espessura do NM, apresenta um

máximo. O modelo descrito no capítulo 2 será utilizado para simular as curvas de

magnetização com campo aplicado no plano do filme, permitindo uma análise do

comportamento da anisotropia efetiva em função do espaçador não magnético.
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5.1 Caracterização Estrutural

A caracterização estrutural foi feita a partir dos dados obtidos por meio de Raios

X na configuração de altos e baixos ângulos. As simulações teóricas dos dados obti-

dos por Reflectometria de Raios (XRR) foram feitas usando-se o programa WinGixa.

A análise da rugosidade da superfície dos filmes foi feita usando o programa WSxM,

com base nos dados obtidos por meio de Microscopia de Força Atômica (AFM).

Na figura 26 são mostrados difratogramas de algumas multicamadas selecio-

nadas. Observa-se que para toda a série de amostras com espaçadores de cobre e

platina, tem-se um pico centrado em torno de 40.00 ± 0.05◦, e uma largura à meia

altura (∆θi) de 1.20 ± 0.10◦. Vale a pena lembrar que o valor da largura à meia

altura, para a amostra [Pt/Co], é de 0.80◦, enquanto que o pico no difratograma se

dava em 39.80◦ (ver Capítulo 4). Esse alargamento em ∆θi pode estar associado

tanto a um aumento no tamanho médio dos grãos como a uma convolução nos picos

da platina (39.65◦) e do IrMn (41.30◦), ver figura 13, sendo a última hipótese a mais

provável. Diferentemente de sistemas similares, em que os picos relativos à pla-

tina e ao IrMn estão bem separados um do outro[16], essas amostras apresentam um

pico bem definido, para toda a série, tanto com espaçador de cobre como de platina.

Isso indica que tanto o IrMn quanto a multicamada de [Co/Pt]3 sofreram tensões

mecânicas de tal forma a se acomodar a um parâmetro de rede conveniente.

Na figura 27, são apresentados os resultados experimentais de Reflectometria

de Raios X (XRR) e a simulação, usando-se o programa WinGixa para a amostra de

IrMn/[Co/Pt]3. Os valores obtidos para as espessuras das camadas, bem como da

rugosidade de cada camada, são mostrados na tabela 7.

Uma vez que o valor da rugosidade da camada protetora foi determinada por

Microscopia de Força Atômica (AFM), o seguinte procedimento foi feito na hora de

fazer a simulação usando o programa WinGixa:

• O valor da espessura do SiO2 foi colocado em 3000 Å (valor fornecido pelo

fabricante) enquanto que o valor da rugosidade foi de 2.5 Å, determinado por

AFM.

• Para a camada semente, os valores da espessura e da rugosidade foram de-

terminados pelo programa.

• Quanto às três repetições da bicamada [Co/Pt]3, foi feito o seguinte: para
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Figura 26: Dados obtidos por XRD referentes a quatro amostras representativas. Os pi-
cos relativos à Pt(111) (esperado em 39.65◦, marcado pelas linhas pontilhadas azuis) e ao
IrMn(111) (esperado em 41.30◦, marcado pelas linhas descontínuas azuis), por serem muito
próximos, estão convoluídos, não sendo possível distingui-los. Em parêntesis a espessura
nominal do espaçador, em Angstrom.

as duas primeiras repetições, [Co/Pt]2, o programa determinou os valores de

espessura e rugosidade enquanto que, para a última repetição, [Co/Pt] os va-

lores da espessura e rugosidade do cobalto e o valor da espessura da platina

foram determinados pelo programa, enquanto que o valor da rugosidade da

platina foi o medido por AFM.



5.1 Caracterização Estrutural 66

0 2 4 6 8

0.25

2.5

25

250

2500

25000

250000
co

nt
ag

en
s (

fó
to

ns
/s

)

 (grau)

IrMn/[Co/Pt]3

  experimental
 ajuste

Figura 27: Reflectometria de Raios X referente à amostra IrMn/[Co/Pt]3. Os símbolos
cheios representam os dados experimentais, enquanto a linha contínua, o resultado da
simulação.

Observa-se uma excelente concordância entre os valores das espessuras nomi-

nais e os obtidos pela simulação.

Tabela 7: Valores experimentais e simulações usando-se o programa WinGixa, para a amos-
tra Pt/IrMn/[Co/Pt]3;b O valor da rugosidade para a camada protetora foi determinado por
Microscopia de Força Atômica (AFM).

Pt IrMn [Co/Pt]2 Co Pt
Espessura nominal (Å) 20 60 4.5/20 4.5 20

Espessura calculada (Å) 19.0 61.0 4.5/19.5 4.5 19.8
Rugosidade calculada (Å) 4.0 5.0 4.5/5.5 4.5 3.7b

Não foi observada nenhuma variação significativa nos dados de XRR para todas

as amostras estudadas em função do espaçador não magnético. Na figura 28, são

apresentados os resultados de XRR para três amostras representativas. Como pode

ser notado, não só o número de contagens de fótons decai à mesma taxa, para todas
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Figura 28: Dados experimentais de Reflectometria de Raios X para várias amostras. Como
pode ser notado em todas as amostras, o decrescimento dos picos segue a mesma curva,
indicando que a rugosidade efetiva média das amostras não é influenciada pelo espaçador
não magnético.

as amostras, como também o número de picos é o mesmo. Uma vez que a espessura

do material não magnético, colocado entre o cobalto e o IrMn é de, no máximo,

10 Å, enquanto que a espessura nominal total da amostras varia de 153.5 Å a

163.5 Å, não é de se esperar que seja possível detectar mudanças significativas na

rugosidade dessas amostras por meio desta técnica. Entretanto, como as interfaces

estão mudando, variações significativas podem ocorrer na anisotropia dos filmes.

A temperatura de Nèel (TN ) do IrMn pode variar bastante, dependendo da es-

pessura do material depositado, tIrMn, bem como da concentração de Ir, IrxMn1−x.

Os valores usuais são de 300 ◦C, com variação de ±100◦C[108, 109]. Entretanto, em

sistemas com exchange bias, o parâmetro mais importante é a temperatura de blo-

queio TB, definida como a temperatura a partir do qual não há mais acoplamento

entre o AF e o FM. Dependendo das condições de deposição e do material FM, a

temperatura de bloqueio do IrMn pode variar bastante, por exemplo, de 130 até

250 ◦C para IrMn/CoFe[110]. Na maioria dos casos TB ≤ TN .
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Na figura 29, são mostradas três configurações da superfície de um antiferro-

magneto. A primeira, na parte superior, é a de uma superfície plana, na qual todos

Figura 29: Figuras ilustrativas de interfaces compensadas e não compensadas de um anti-
ferromagneto, extraídas do trabalho de Blamire[111].

os momentos magnéticos apontam numa mesma direção. Esse tipo de superfície,

bem como a superfície plana em que os momentos magnéticos apontam em direções

opostas, mostrado na parte inferior esquerda, são idealizações teóricas. Do ponto

de vista experimental, sempre haverá uma rugosidade associada. Pode-se fazer

uma idealização um pouco mais próxima da realidade, propondo uma superfície

com certa rugosidade, caracterizada por terraços com degraus quadrados e com os

momentos magnéticos da superfície compensados. Em sistemas reais, nos quais o

material antiferromagnético é depositado na ausência de campo magnético externo

e antes do material ferromagnético, a superfície mais provável é a que apresenta

rugosidade e é parcialmente compensada[12, 112].

5.2 Caracterização Magnética, Magnetorresistiva
e Simulações

Na figura 30 são apresentadas curvas de magnetização, com campo magnético

aplicado perpendicular ao plano do filme, para a amostra IrMn/Cu(5)/[Co/Pt]3 tra-

tada a diferentes temperaturas.
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Figura 30: Curvas normalizadas de M ×H, da amostra IrMn/Cu(5)/[Co/Pt]3, como deposi-
tada e após recozimento a 200 e 350 ◦C, obtidas por AGFM, com campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano do filme (H⊥). As linhas são apenas guia para os olhos.

Inicialmente, foram realizadas medidas de AGFM em vários pedaços dessa

amostra, para certificar que todos apresentavam o mesmo comportamento mag-

nético. Isto feito, cada pedaço foi tratado a uma dada temperatura, mantendo-se

constantes o tempo de tratamento térmico (15 min), o campo magnético externo

aplicado (4.0 kOe, perpendicular ao plano do filme) e a pressão ( 8.0 × 10−6 Torr).

Para a amostra como depositada, observa-se que existem duas contribuições para

a magnetização, com deslocamentos positivos e negativos das curvas de histerese

em relação ao eixo x = 0. Para amostras tratadas a 200 e 350 ◦C, uma das fa-

ses prevalece e o sistema passa a apresentar um aumento nos campos de exchange

bias (HEB) e coercivo (HC). Entretanto, para tratamento térmico acima de 200 ◦C,

ocorre uma diminuição de HEB e de HC , devido à degradação das amostras por

intermistura na interface Co/IrMn.

Nas seções seguintes, os resultados de magnetização apresentados serão rela-

tivos às amostras que foram submetidas a um tratamento térmico a 200 ◦C, por



5.2 Caracterização Magnética, Magnetorresistiva e Simulações 70

15 min, na presença de um campo magnético de 4.0 kOe perpendicular ao plano

da amostra, a uma pressão de 8.0 × 10−6 Torr. Tanto as medidas de magnetização

quanto de transporte eletrônico foram feitas à temperatura ambiente.

Na ausência de campo magnético, a tendência é que a contribuição dessas fases

sejam iguais e o sistema não apresente exchange bias, uma vez que a interface é

compensada. Entretanto, a presença do campo magnético do magnetron, durante

a deposição, pode privilegiar uma das fases e o sistema ser parcialmente compen-

sado, como é o caso da predominância da fase com deslocamento negativo, mostrado

na Fig. 30. Resultados de magnetização de amostras similares, apresentando in-

terfaces parcialmente compensadas podem ser encontrados na literatura[12, 113–115].

5.2.1 IrMn/Pt/[Co/Pt]3

As curvas de histerese magnética obtidas por AGFM, com campo magnético

aplicado perpendicular ao plano do filme (H⊥), são apresentadas na figura 31.

Como pode ser notado, as propriedades magnéticas são fortemente afetadas pelo

espaçador não magnético, havendo uma evidente variação nos campos de exchange

bias e coercivo, em função da espessura da platina.

Na parte superior da figura 32, é mostrado o comportamento do campo de ex-

change bias HEB em função de tPt e, na parte inferior, o comportamento do campo

coercivo HC , calculados a partir das medidas de AGFM mostradas na figura 31.

Para a amostra com tPt = 3 Å, observa-se um máximo em HEB e HC .

Em sistemas com anisotropia magnética no plano, a presença de um elemento

não magnético entre o FM e o AF provoca uma diminuição exponencial de HEB, em

função da espessura do espaçador não magnético, devido à diminuição da interação

entre estas camadas FM e AF[107, 116]. Em sistemas com anisotropia magnética per-

pendicular ao plano do filme, a presença do máximo de HEB, em função de tPt, já foi

reportado por Garcia e colaboradores[15] em [Pt (20 Å)/Co (4 Å)]n/Pt (t)/FeMn (130

Å)/Pt (20 Å) e por Dijken e colaboradores[16] em [Pt (20 Å)/Co (4 Å)3]/Pt (t)/IrMn

(100 Å)/Pt (20 Å). A explicação proposta por eles, para esse comportamento anô-

malo, está associada ao fato de o espaçador de platina favorecer o alinhamento dos

momentos magnéticos do cobalto na direção perpendicular ao plano do filme, o que

implica um aumento na interação de exchange bias na direção perpendicular. En-

tretanto, à medida que a espessura da platina aumenta, o acoplamento entre as
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Figura 31: Curvas de magnetização normalizadas M ×H, obtidas por AGFM, à tempera-
tura ambiente, com campo magnético aplicado perpendicular ao plano do filme (H⊥), para
as amostras IrMn/Pt(t)/[Co/Pt]3. Os valores estão normalizados pelo valor máximo, obtido
em H = 4.0 kOe, já corrigidas as contribuições diamagnéticas. As linhas são apenas guia
para os olhos.
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Figura 32: Comportamento dos campos de exchange bias HEB e coercivo HC em função
do espaçador de platina, para campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano do
filme (H⊥), obtido das curvas de magnetização por AGFM. As linhas pontilhadas servem
de guia para os olhos.

camadas FM e AF decai exponencialmente, fazendo com que HEB diminua[64]. A

presença desses dois efeitos, que agem de forma oposta, faz com que possa ocorrer

um máximo de HEB para uma certa espessura de platina. Eles também mostraram

que as interfaces Co/FeMn e Co/IrMn apresentam uma contribuição que favorece a

anisotropia no plano do filme, enquanto que a interface Co/Pt apresenta uma con-

tribuição favorecendo uma anisotropia perpendicular ao plano do filme. A origem

da anisotropia perpendicular na interface Co/Pt é devido à hibridização dos orbitais

3d do Co e 5d da Pt, conforme demonstrado por Nakajima e colaboradores[98].

Sort e colaboradores[17], estudando amostras de composição nominal [Pt (20

Å)/Co (tCo)]3/Pt (tPt)/IrMn (50 Å)/Pt (20 Å), mostraram que o comportamento anô-

malo do campo de exchange bias HEB é observado, em função de tPt, apenas para

tCo < 6 Å, apresentando um decaimento monotônico contínuo com tPt, para tCo ≥ 6

Å.
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Num recente estudo em amostras de Ta(30 Å)/[(Pt(20 Å)/Co(4 Å)3/Pt tPt
/IrMn(70

Å)]7/Pt(100 Å), Lechevallier e colaboradores mostraram que há uma maior interdi-

fusão na interface Co/Pt tPt
/IrMn, quanto tPt = 0, que está relacionada com uma di-

minuição da anisotropia magnética perpendicular[95]. Todos esses resultados apon-

tam para a necessidade de maiores investigações a respeito da competição entre as

anisotropias presentes nesses sistemas.

Na figura 33, são apresentados os resultados experimentais da magnetização

normalizada (símbolos abertos), obtida por AGFM, com campo magnético aplicado

no plano do filme (H∥), para a série IrMn/Pt (tPt)/[Co/Pt]3 e a simulação dos dados

usando o modelo descrito no capítulo 2. Para a amostra com tPt = 0, o campo

coercivo é de 45 Oe. Este valor diminui para 20 ± 5 Oe, para as demais amostras

(2 Å ≤ tPt ≤10 Å). O valor de HC = 45 Oe, com o campo externo aplicado no plano

do filme indica que a anisotropia não é exatamente perpendicular para a série com

IrMn, mas o eixo de fácil magnetização pode fazer um ângulo θ com a normal ao

plano do filme.

Na simulação, o valor usado para o campo de anisotropia da parede de domínio

no AF foi HW = 1000 Oe, que equivale a 0.17 erg/cm2, enquanto que para HE foi

usado o mesmo valor do deslocamento da curva de histerese medido para H⊥, ou

seja, HEB, mostrado na parte superior da figura 32. O campo de anisotropia efetiva,

obtido da equação 2.2, pode ser expresso por[117]:

Heff = HU +
HEHW

HE +HW

. (5.1)

Por outro lado, uma vez que 0 < HE < 30 Oe e HW = 1000 Oe (HW >> HE), o valor

do campo de anisotropia efetiva praticamente se reduz ao valor do campo uniaxial,

Heff
∼= HU , já que os valores de HU são da ordem de 103 Oe (como será mostrado

adiante). Além disso, o modelo usado para simular o comportamento da magneti-

zação com campo aplicado no plano H∥, recai no modelo de um AF rígido[70, 118], ou

seja, os momentos do AF não se desviam da direção de anisotropia uniaxial do AF,

Û , que é paralela à direção normal ao plano do filme n̂. Assim, não há sentido físico

em falar de HW . Apenas as anisotropias uniaxiais de primeira e segunda ordem,

HU1 e HU2 , serão levadas em consideração, uma vez que as anisotropias normal ao

plano do filme e no plano dele são da mesma ordem de grandeza. A multicamada

[Co/Pt]3 será considerada como uma monocamada com espessura t = 3 × tCo, ou
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Figura 33: Curvas normalizadas de M ×H para as amostras IrMn/Pt(t)/[Co/Pt]3 para dife-
rentes espessuras de platina, com campo magnético aplicado no plano do filme e em tem-
peratura ambiente. Os símbolos representam os dados experimentais, obtidos por AGFM,
enquanto que as linhas cheias representam o resultado de simulação.
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seja, 13.5 Å. A equação 2.1 pode ser reescrita como:

E = t

[
(
2π

t
−KS)(M⃗ · n̂)2 − H⃗ · M⃗ −K1

(M⃗ · û)2

M2
−K2

(M⃗ · û)4

M4

]

− σW
M⃗ · Û
M

− JE
M⃗ · n̂
M

. (5.2)

Os resultados das simulações são mostrados como linhas cheias na figura 33,

no qual se pode perceber um razoável concordância entre os valores experimentais

e os obtidos do modelo.

Foi usada uma distribuição aleatória para a projeção dos eixos fáceis no plano

do filme, ou seja, ϕ é igualmente distribuído. Isso foi feito baseado nos resultados

de magnetização obtidos por AGFM com campo aplicado no plano do filme H∥. Foi

escolhido um determinado eixo no plano do filme. A seguir, foram feitas várias

medidas de magnetização, nas quais o ângulo entre o campo H∥ e esse eixo era

mudado. Como não foram observadas diferenças nas curvas de histerese para H∥,

chegou-se à conclusão de que a magnetização das amostras está uniformemente

distribuída na superfície de um cone (ver ilustração na figura 43).

Os parâmetros usados na simulação são: a anisotropia uniaxial de primeira

ordem, K1, e o ângulo entre û (que é a direção da anisotropia uniaxial do FM) e n̂

(que é a direção normal ao plano do filme), dado por θ. O valor de K2 foi mantido

constante, em 4.5 × 10−5 erg/cm3. O cálculo para a constante de anisotropia efe-

tiva, a partir da equação 5.2, não é simples, de forma que será usado, para fins de

comparação com os valores de Keff , o valor de Kmax dado por:

Kmax = KP +K1 + 2K2 +
JE
2t

, (5.3)

em que KP = 2π
t
−Ks.

A equação 5.3 foi obtida, minimizando-se a equação 5.2, para o caso em que a

direção da anisotropia uniaxial do FM e do AF coincidem com a direção normal ao

plano do filme, ou seja, û ∥ Û ∥ n̂. Foi escolhido um valor para KS igual ao valor da

constante de anisotropia, devido ao campo desmagnetizante, de forma que KP = 0.

Os valores experimentais de Keff , determinados pelo método das áreas, a par-

tir das curvas de magnetização obtidas por AGFM com H⊥ e H∥, são mostrados na

parte superior da figura 34. A definição de Keff = K⊥ −K∥, amplamente utilizada

na literatura, significa que valores positivos de Keff indicam anisotropia magné-
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Figura 34: Na parte de cima da figura, são apresentados os valores experimentais de Keff ,
obtidos dos dados de magnetização com H⊥ e H∥ para as amostras IrMn/Pt(t)/[Co/Pt]3, por
meio do método das áreas, enquanto que na parte inferior, os valores teóricos de Kmax.
Na inserção da figura são apresentados os valores teóricos obtidos para o ângulo θ entre a
normal ao plano do filme e o eixo de fácil magnetização, mostrando que a anisotropia não é
exatamente perpendicular ao plano do filme. As linhas servem de guia para os olhos.

tica perpendicular. Na parte inferior da figura, é apresentado o comportamento de

Kmax em função da espessura de platina. A inserção, no meio da figura, apresenta

o comportamento do ângulo θ entre a normal ao plano do filme e o eixo de fácil

magnetização em função da espessura de platina e confirma que a anisotropia não

é exatamente perpendicular ao plano do filme.

Como foi abordado nas seções 1.4 e 3.5, o sinal, devido ao efeito Hall extraordi-

nário (EHE), em sistemas com magnetização espontânea não nula, é proporcional

à componente perpendicular da magnetização. Na figura 35, são apresentados os

dados da voltagem Hall em função do campo magnético externo aplicado. Como

pode ser verificado, há uma boa concordância entre os dados de magnetização M⊥

obtidos por AGFM e EHE, tendo uma pequena diferença na forma das curvas. Es-
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Figura 35: Curvas da voltagem Hall VH ×H em função do campo magnético aplicado per-
pendicularmente ao plano do filme (H⊥) para diferentes espaçadores de platina das amos-
tras IrMn/Pt(t)/[Co/Pt]3, medidas à temperatura ambiente. As linhas são apenas guia para
os olhos.



5.2 Caracterização Magnética, Magnetorresistiva e Simulações 78

sas diferenças podem estar associadas ao campo oscilante das bobinas geradoras

do gradiente de campo no AGFM, que pode, em certos casos, modificar a forma das

curvas de magnetização. Outro resultado interessante é o aumento do sinal Hall

antes da reversão da magnetização, que aparece nas medidas feitas nas amostras

com espaçador de platina de 2 e 3 Å. Esse assunto será abordado em detalhes na

seção seguinte.

Na figura 36, são mostrados os comportamentos de HEB e HC em função do

espaçador de platina tPt, obtidos a partir das medidas da voltagem Hall. Os resul-
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Figura 36: Comportamento dos campos de exchange bias HEB e coercivo HC em função
do espaçador de platina, das amostras IrMn/Pt(t)/[Co/Pt]3, obtidos a partir das curvas da
voltagem Hall em função do campo magnético aplicado perpendicular ao plano do filme
(H⊥). As linhas servem de guia para os olhos.

tados concordam razoavelmente bem com aqueles obtidos por AGFM, mostrados

na figura 32, apresentando um máximo em HEB e HC para tPt = 3 Å.

O máximo de HEB resulta da competição entre duas contribuições que agem

de maneiras opostas em função do aumento da espessura do espaçador de platina:
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uma em consequência da diminuição da intensidade do acoplamento FM/AF, de-

vido à presença da platina entre eles e a outra devido ao maior alinhamento dos

momentos do cobalto na direção normal ao plano do filme. Uma vez que a inter-

face IrMn/Co tem uma anisotropia favorecendo a magnetização no plano do filme,

observa-se que o valor de θ diminui, à medida que aumenta tPt, já que a interface

Pt/Co contribui para a anisotropia perpendicular.

Em recentes artigos, Frömter e colaboradores[119, 120], estudando amostras com

composição nominal [Pt(24)/Co(4)]8/Pt(16) por SEMPA (Microscopia Eletrônica de

Varredura com Análise de Polarização), mostraram a existência do estado de cone,

com um ângulo entre a magnetização e a normal ao plano do filme de 13 ± 8◦.

Destaca-se que, nesta tese, foi possível realizar a determinação desses ângulos cô-

nicos da magnetização a partir do modelo proposto no capítulo 2.

5.2.2 IrMn/Cu/[Co/Pt]3

O mesmo procedimento experimental, bem como o mesmo modelo teórico des-

crito pela equação 5.2, serão utilizados para estudar as amostras apresentadas

nesta seção.

Na figura 37, são apresentados os resultados de magnetização, obtidos por

AGFM, para toda a série de amostras com espaçador de cobre, com campo mag-

nético externo aplicado na direção perpendicular ao plano do filme (-4 kOe < H⊥ <

4 kOe). Observa-se que, apesar da pequena variação na espessura do cobre (tCu),

o efeito sobre as propriedades magnéticas da amostra é considerável e semelhante

àqueles obtidos para um espaçador de platina, que é o comportamento anômalo do

campo de exchange bias em função da espessura do NM.

Um máximo nos valores do campo de HEB e do campo coercivo HC é observado

para a amostra com tCu = 3 Å, conforme mostrado na figura 38. Esse comporta-

mento de HEB com tCu é diferente do decréscimo exponencial observado por Garcia

e colaboradores[15] e será discutido nesta seção.

Esse comportamento anômalo de HEB, em função de tNM , só havia sido repor-

tado nos sistemas similares, [Pt/Co]n/NM(t)/FeMn, nos quais NM = Pt. Por outro

lado, também havia sido reportado que HEB decresce monotonicamente para NM

= Cu, Al e Ru[15]. Em tais sistemas, a anisotropia magnética perpendicular é bem

maior que a planar, de forma que os efeitos advindos de uma pequena quantidade
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Figura 37: Curvas de magnetização normalizadas M ×H, obtidas por AGFM, à tempera-
tura ambiente, com campo magnético aplicado perpendicular ao plano do filme (H⊥), para
as amostras IrMn/Cu(t)/[Co/Pt]3. Os valores estão normalizados pelo valor máximo, obtido
em H = 4.0 kOe, já corrigidas as contribuições diamagnéticas. As linhas são apenas guia
para os olhos.
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Figura 38: Comportamento do campo de exchange bias HEB e do campo coercivo HC em
função do espaçador de cobre, para campo magnético aplicado perpendicularmente ao plano
do filme (H⊥), obtido das curvas de magnetização por AGFM. As linhas pontilhadas servem
de guia para os olhos.

de material não-magnético depositado entre o material ferromagnético e o antifer-

romagnético não influenciam no comportamento da anisotropia resultante[15]. Nas

amostras estudadas neste capítulo, as anisotropias planar e perpendicular ao plano

do filme são da mesma ordem, de forma que pequenas perturbações podem ser mais

facilmente percebidas[121]. Realmente, sistemas que estão muito próximos à transi-

ção de reorientação de spin (SRT) apresentam um comportamento singular[122–124].

A amostra IrMn/[Co/Pt]3 está no limite da SRT já que, como foi mostrado na seção

anterior, a magnetização está num estado de cone, sendo o ângulo do cone de 15◦.

Na figura 39, são apresentados os dados de magnetização, obtidos por AGFM,

com campo magnético aplicado nas direções perpendicular e paralela ao plano do

filme, para as amostras sem espaçador e com espaçador de cobre de 4 Å. É fácil

perceber que a diferença entre as áreas sob as curvas é pequena para a amostra

sem espaçador, indicando que o sistema está próximo da SRT. Para a amostra com
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Figura 39: Curvas de magnetização normalizadas M ×H, obtidas por AGFM, com campo
magnético externo aplicado perpendicular ao plano (símbolos pretos) e no plano (símbolos
azuis) do filme, medidos à temperatura ambiente. Em (a), são mostrados os resultados
para a amostra IrMn/[Co/Pt]3 e, em (b), resultado para a amostra IrMn/Cu (4 Å)/[Co/Pt]3

tCu = 4 Å, a diferença entre as áreas sob as curvas com H⊥ e H∥ é bem maior,

indicando uma maior anisotropia magnética perpendicular (PMA), que é devido à

presença do cobre entre o cobalto e o IrMn, ou seja, o cobre está favorecendo a PMA

e consequentemente o exchange bias perpendicular.

O que realmente está acontecendo na interface é uma questão ainda em aberto.

Como já citado, a presença de Pt, na interface IrMn/Co diminui a interdifusão de

manganês no cobalto, o que pode ser uma causa da diminuição da contribuição
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planar[95]. Os resultados apresentados na figura 39 indicam que o cobre desempe-

nha um papel similar ao da platina, ou seja, diminui a interdifusão de manganês

no cobalto.

Na figura 40, são apresentados os dados experimentais, bem como as simula-

ções, usando o modelo descrito na seção 5.2.1, para o campo magnético externo

aplicado no plano do filme, (H∥). Como pode ser notado, a forma das curvas de

magnetização, para diferentes espessuras de cobre, apresenta mudanças signifi-

cativas. Da mesma forma que nas amostras com espaçador de platina, foi usada

uma distribuição homogênea para ϕ (ângulo entre a projeção de um eixo de fácil

magnetização no plano do filme e o eixo x no plano do filme). Isso torna o plano

isotrópico. O valor usado para o campo de anisotropia da parede de domínio no

AF foi HW = 1000 Oe, enquanto os valores do campo de exchange bias HE foram

os mesmos do deslocamento da curva de histerese medido para H⊥, ou seja, HE

= HEB. Como os valores do campo de exchange bias HEB são de, no máximo, 30

Oe (ver figura 38), novamente Heff
∼= HU . Os parâmetros variáveis na simulação

são: o campo de anisotropia uniaxial de 1a ordem e o ângulo θ entre a normal ao

plano do filme e a direção de eixo fácil do FM, uma vez que o valor do campo de

anisotropia de 2a ordem foi mantido fixo em -650 Oe.

O efeito do aumento da espessura de cobre sobre a constante de anisotropia

efetiva é mostrado na parte superior da figura 41, cujo valor, para cada tCu, foi

calculado pelo método das áreas. O valor máximo de Keff é verificado para tCu

= entre 4 e 5 Å. Os valores para Kmax, definidos pela equação 5.3 são apresenta-

dos na parte inferior da figura 41 e apresentam boa concordância com os valores

experimentais de Keff . Na inserção da figura 41, são apresentados os valores do

ângulo θ que a magnetização faz com a normal ao plano do filme, obtidos por meio

do modelo. Vale ressaltar a grande mudança em θ com a presença de apenas 2 Å

de cobre entre o IrMn e o cobalto, IrMn/Cu(tCu)/[Co/Pt]3. Isso é uma forte indicação

de que a presença de um espaçador metálico não magnético, tanto platina como

cobre, favorecem o alinhamento dos momentos magnéticos do cobalto na direção

perpendicular. O fato de o cobre também aumentar o valor de Keff pode ser mais

uma indicação de que a interdifusão na interface IrMn/Co desempenha um papel

importante na anisotropia resultante do sistema[95].

Como já conhecido da literatura, em sistemas de Co/Pt com anisotropia mag-

nética perpendicular, há uma complexa formação de domínios[11, 125–129]. Nestes
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Figura 40: Curvas normalizadas de M × H para as amostras IrMn/Cu(t)/[Co/Pt]3 para
diferentes espessuras de cobre, com campo magnético aplicado no plano do filme e em tem-
peratura ambiente. Os símbolos representam os dados experimentais, obtidos por AGFM,
enquanto que as linhas cheias representam o resultado de simulação.
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Figura 41: Na parte de cima da figura, são apresentados os valores experimentais de Keff ,
obtidos dos dados de magnetização com H⊥ e H∥ para as amostras IrMn/Cu(t)/[Co/Pt]3, por
meio do método das áreas, enquanto que, na parte inferior, os valores teóricos de Kmax.
Na inserção da figura, são apresentados os valores teóricos obtidos para o ângulo θ entre a
normal ao plano do filme e o eixo de fácil magnetização, mostrando que a anisotropia não é
exatamente perpendicular ao plano do filme. As linhas servem de guia para os olhos.

trabalhos, foram utilizadas técnicas de visualização direta dos domínios magnéti-

cos, seja por Microscopia de Força Magnética (MFM) ou por Microscopia por Efeito

Kerr Magneto-Ótico (M-MOKE).

Uma evidência da formação de paredes de domínios pode ser obtida por meio

da análise das curvas de magnetorresistência (MR). Sabe-se que a voltagem me-

dida na configuração de 4 pontas em linha, denominada de voltagem relativa à

Magnetorresistência Anisotrópica (VAMR), é simétrica em relação ao campo mag-

nético aplicado, ou seja, VAMR(H) = VAMR(−H), tanto para materiais não magnéti-

cos como para materiais magnéticos[54]. Entretanto, em sistemas que apresentam

anisotropia magnética perpendicular, nas quais há parede(s) de domínio(s) perpen-

dicular(es) à densidade de corrente j⃗ e à magnetização M⃗ , Cheng e colaboradores
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mostraram que VAMR(H) = −VAMR(−H)[130]. A voltagem Hall, que é proporcional

à magnetização, é uma função antissimétrica em relação ao campo magnético ex-

terno H, ou seja, VH(H) = −VH(−H). Com base nessas informações, foram feitas

medidas concomitantes da VAMR e da VH , usando-se o método descrito na seção 3.5.

Na figura 42, são apresentados os dados da voltagem devido à magnetorresis-

tência anisotrópica VAMR e da voltagem Hall VH para a amostra com espaçador

de cobre de 2 Å. Como pode ser notado, os dados da VAMR são antissimétricos
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Figura 42: Curvas da voltagem devido à magnetorresistência anisotrópica VAMR (parte su-
perior da figura) e da voltagem Hall VH (parte inferior da figura) da amostra IrMn/Cu(2
Å)/[Co/Pt]3, com campo magnético externo aplicado normal ao plano do filme, à tempera-
tura ambiente. Notar a antissimetria em VAMR na parte superior da figura. As linhas
servem de guia para os olhos.

(descontando-se o deslocamento devido ao efeito de exchange bias), indicando a

presença de parede(s) de domínio(s) perpendicular(es) a j⃗ e a M⃗ .

Na figura 43, são mostrados os dados da voltagem Hall para a amostra IrMn/Cu(3

Å)/[Co/Pt]3. Observa-se que há máximo e mínimo na tensão Hall imediatamente

antes e depois da reversão da magnetização para campo magnético aplicado na

direção perpendicular ao plano do filme. Essa configuração anisotrópica permite

considerar que, no momento imediatamente anterior à reversão, a magnetização

passa de cônica para perpendicular, mantendo o mesmo sentido de n̂, antes de
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Figura 43: Ilustração da proposta de reversão da magnetização de um sistema que apre-
senta estado cônico, quando sujeita a um campo magnético externo aplicado perpendicular-
mente ao plano do filme, H⊥. Para H⊥ máximo, os momentos magnéticos da amostra estão
paralelos à normal do plano do filme (1); à medida que H⊥ diminui, os momentos magné-
ticos tendem a assumir a posição de equilíbrio, que é o estado de cone (2); imediatamente
antes da reversão, os momentos magnéticos retornam à posição perpendicular ao plano do
filme, que é um mínimo local (3); quando o campo magnético externo consegue vencer os
campos coercivo e de exchange bias, os momentos magnéticos revertem, ficando num estado
de cone invertido (4) até que, a H⊥ máximo negativo, os momentos magnéticos permane-
cem antiparalelos à normal ao plano do filme (5). Os dados foram obtidos medindo-se a
voltagem Hall e se referem à amostra IrMn/Cu(3 Å)/[Co/Pt]3.

girar de 180 graus em relação a n̂ e novamente atingir a configuração cônica na

situação revertida.

Já foi mostrado anteriormente que o espaçador de cobre altera as propriedades

magnéticas das amostras estudadas nesta tese e que isso tem reflexos nas curvas

de transporte eletrônico. Também já foi dito que a estrutura de domínio em mul-

ticamadas do tipo Co/Pt pode ter várias formas. Se entre os terminais de medida

da voltagem Hall existir uma estrutura de domínios, de tal forma que as paredes

desses domínios formem ângulos quaisquer com a direção de j⃗ e M⃗ , o sinal de VAMR
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aparece como uma mistura de sinal simétrico e antissimétrico, conforme mostrado

na figura 44, para a amostra IrMn/Cu(4 Å)/[Co/Pt]3.
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Figura 44: Curvas da voltagem devido à magnetorresistência anisotrópica VAMR (parte
superior da figura) e da voltagem Hall VH (parte inferior da figura), da amostra IrMn/Cu(4
Å)/[Co/Pt]3, com campo magnético externo aplicado normal ao plano do filme.

Na figura 45, são apresentados os resultados obtidos medindo-se a voltagem

Hall (VH), para um campo magnético externo (H) fixo, em função do ângulo α entre

a normal ao plano do filme n̂ e o campo H. Para analisar o comportamento magné-

tico das amostras estudadas, foi realizado o seguinte procedimento. Inicialmente,

o ângulo entre a normal ao plano do filme e H⃗ foi mantido em zero e um campo

de 4.0 kOe foi aplicado. Em seguida, a intensidade do campo foi diminuída para

um dado valor (H = 30 ou 100 Oe). Fez-se a medida da voltagem Hall em cada

passo de 1.8◦, até um giro completo (360◦), retornando a seguir à posição inicial. A

presença de histerese na medida da VH (ver figura 45) é mais uma evidência de que

existem regiões da amostra com campos de anisotropia diferentes. Com um campo

de 30 Oe, apenas as regiões da amostra com campo de anisotropia dessa ordem são

afetados pela interação Zeeman. Isso também ocorre para a medida feita a 100

Oe. Para H = 4.0 kOe, observa-se que praticamente não há histerese e a forma da

curva da voltagem Hall VH se aproxima de uma função do tipo cos θ, que seria o

comportamento de rotação coerente de um monodomínio magnético sujeito a uma
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Figura 45: Curvas da voltagem Hall normalizada de 0 a 1, em função do ângulo entre a
normal ao plano do filme e H⃗, para a amostra IrMn/Cu(5 Å)/[Co/Pt]3. Em (a), o campo
magnético aplicado foi de 30 (símbolos pretos) e 100 Oe (símbolos vermelhos). Em (b), os
símbolos cheios representam os dados experimentais, obtidos para campo magnético de 4.0
kOe, enquanto a linha contínua representa a função cosseno.

interação Zeeman (VEHE = µ0R1M cos θ). Nesse caso, como o campo magnético é

intenso, a direção da magnetização é praticamente aquela do campo magnético.

Neste capítulo, estudaram-se as amostras Pt(20)/IrMn(60)/NM(t)/[Co(4.5)/Pt(20)]3.

As propriedades magnéticas e magnetorresistivas delas variam com a espessura do

material não magnético. Essas mudanças alteram os campo de exchange bias e co-

ercivo, bem como a direção do eixo de fácil magnetização. Pela primeira, vez foi

reportado um comportamento anômalo do campo de exchange bias em função de

um espaçador não magnético que não fosse a platina. Mostrou-se que as amostras

apresentam anisotropia magnética cônica e, a partir do modelo de rotação coerente,

foi possível calcular o ângulo do cone.
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6 Válvulas de Spin com
Anisotropia Fora do Plano

As válvulas de spin têm sido largamente utilizadas como dispositivos em siste-

mas de detecção de campos magnéticos. A principal vantagem de se utilizar válvu-

las de spin com anisotropia magnética perpendicular está na indústria de gravação

magnética, que deseja atingir uma capacidade cada vez maior de armazenamento

de informação por unidade de área[131–133]. O problema, que surge com o aumento

da densidade, é que grãos magnéticos menores estão mais sujeitos à agitação tér-

mica, o que os torna mais instáveis. A saída então seria usar materiais magnéticos

com alta anisotropia magnética. Isso, porém, irá exigir campos magnéticos bem

mais intensos no processo de gravação da informação. Além do mais, existe o pro-

blema da dispersão da magnetização em torno do eixo de fácil magnetização.

Diante destes desafios, faz-se necessário um estudo mais aprofundado das pro-

priedades de tais sistemas. Sabe-se que, para serem usados como sensores, preci-

sam apresentar, dentre outras coisas, uma amplitude de magnetorresistência (MR)

alta. Entretanto, para apresentarem anisotropia magnética perpendicular, as mul-

ticamadas de (Co/Pt)n precisam de um número n mínimo de repetições[15, 134]. Na

configuração de corrente no plano (CIP), somente as camadas de Co mais próximas

da camada separadora de Cu contribuem para a magnetorresistência gigante. Em

todas as outras camadas (Pt, outras camadas de Co, IrMn), ocorre espalhamento

independente dos spins dos elétrons[7]. Encontrar o equilíbrio entre Anisotropia

Magnética Perpendicular e Magnetorresistência Gigante nesses sistemas tem sido

um grande desafio.

Neste capítulo, serão estudadas duas séries de válvulas de spin com anisotropia

magnética perpendicular (PMA). A estrutura magnética básica dessas amostras é

a bicamada de Co/Pt apresentada no capítulo 4. Será designado por ML1 a multica-

mada livre, com composição nominal [Co(4.5)/Pt(20)]3/Co(4.5) e por ML2 a multica-
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mada acoplada, com composição nominal Co(4.5)/[Pt(20)/Co(4.5)]3. As duas séries

de amostras foram fabricadas por desbastamento iônico tipo magnetron, uma com

camada semente de platina, Si/Pt(60)/ML1/Cu(t)/ML2/IrMn(60)/Pt(20), e outra com

camada semente de tântalo, Si/Ta(60)/ML1/Cu(t)/ML2/IrMn(60)/Pt(20), em que t =

20, 24, 28 e 32 Å. As condições de deposição foram as mesmas para as amostras

apresentadas nos capítulos 4 e 5.

Na tabela 8, são apresentadas as amostras que serão estudadas neste capítulo.

Tabela 8: Descrição das válvulas de spin estudadas neste capítulo.

Amostra (Å) onde

Pt/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt t = 20, 24, 28, 32 Å
Ta/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt t = 20, 24, 28, 32 Å

6.1 Caracterização Estrutural

A análise dos difratogramas apresentados na figura 46 mostra que a camada

semente tem forte influência nas propriedades estruturais das válvulas de spin.

Usando-se tântalo como camada semente, a intensidade da textura (111) da platina

e do IrMn (ambas próximas a 40◦) são, pelo menos, uma ordem de grandeza maior

do que se usando platina como camada semente. Apesar de favorecer a textura

(111) da platina e do IrMn, as várias fases do tântalo aparecem no difratograma,

sobrepondo-se ao pico (111) da platina e do IrMn.

Para a amostra com camada semente de platina, a espessura do cobre altera,

de maneira mais significativa a textura (111) da platina e do IrMn, visto que o

número de contagens de fótons aumenta mais de duas vezes, comparando-se as

amostras com espaçador de cobre de 20 e 32 Å. Essa variação na textura pode, em

sistemas próximos à transição de reorientação de spin (SRT), influenciar na direção

da anisotropia magnética do sistema[135, 136].

Nas figuras 47 e 48, são mostrados dados de Reflectometria de Raios X (XRR)

para as válvulas de spin, com espaçador de cobre de 20 e 32 Å de espessura, res-

pectivamente. Como pode ser notado, o número de contagens de fótons decai mais

rapidamente para a amostra com tântalo (figura 47), indicando maior rugosidade



6.1 Caracterização Estrutural 92

36 38 40 42 44 46 48

101

102

103

104

Ta (410)
Ta (330)

 

C
on

ta
ge

ns
 (f

ót
on

s/
s)

2  (Grau)

camada semente; espaçador
      Pt       ;  tCu= 20 Å
      Pt       ;  tCu= 32 Å
      Ta       ;  tCu= 20 Å
      Ta       ;  tCu= 32 Å

Figura 46: Difratometria de Raios X referente às válvulas de spin com camada semente de
tântalo (em azul) e de platina (em preto) com espessura de cobre de 20 Å (símbolos vazios)
e 32 Å (símbolos cheios).

que a correspondente amostra com camada semente de platina, uma vez que a

declividade dos picos de XRR é proporcional à rugosidade[96, 137].

Nenhuma mudança significativa na declividade das curvas obtidas por XRR,

em função do espaçador de cobre depositado entre a multicamada livre e a aco-

plada, para uma mesma série com camada semente de tântalo ou platina, foi per-

cebida. Apenas foi observado um pequeno desvio dos picos de reflectividade para a

direita, à medida que a espessura do espaçador de cobre aumenta, fato esperado, já

que o número de franjas de Kiessig é proporcional à espessura total do filme[84, 96].

Dependências nas propriedades estruturais (textura e rugosidade) e magné-

ticas (anisotropia magnética efetiva, campo coercivo e campo de exchange bias)

em função da camada semente foram reportadas em multicamadas acopladas com

anisotropia magnética perpendicular[138] do tipo Buffer/IrMn/[Co/Pt], por Kanak e

colaboradores, e em válvulas de spin com anisotropia planar do tipo Ta (t)/NiFe

(45)/CoFe (10)/Cu (19)/CoFe (35)/IrMn (80)/Ta (60), por Liu e colaboradores[139].

Na figura 49, são mostradas as imagens da superfície de duas amostras, am-
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Figura 47: Reflectometrias de Raios X referentes a amostras com espaçador de cobre de 20
Å, com camada semente de tântalo (símbolos cheios) e platina (símbolos vazios).
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Figura 48: Reflectometrias de Raios X referentes a amostras com espaçador de cobre de 32
Å, com camada semente de tântalo (símbolos cheios) e platina (símbolos vazios).
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bas com espaçador de cobre de 20 Å. No lado esquerdo da figura, é apresentada a

Figura 49: Imagens obtidas por Microscopia de Força Atômica e analisadas usando-se o
programa WSxM para a obtenção da rugosidade da superfície das amostras com espaçador
de cobre de 20 Å de espessura. À esquerda, é mostrada a imagem da superfície da amostra
com camada semente de platina, cuja rugosidade é de aproximadamente 4 Å. À direita, a
imagem da superfície da amostra com camada semente de tântalo, cuja rugosidade é de
aproximadamente 8 Å. A escala é X = 1.8 µm, Y = 1.6 µm e Z = 10.0 nm para ambas as
figuras.

amostra com camada semente de platina, enquanto que, do lado direito, a amostra

com camada semente de tântalo. A diferença na rugosidade efetiva das amostras

é bem evidente, uma vez que, em ambas as figuras, as escalas em X,Y e Z são as

mesmas.

A análise das imagens obtidas por Microscopia de Força Atômica da superfície

dessas amostras, feitas com o auxílio do programa WSxM, mostra que a série com

camada semente de tântalo apresenta uma rugosidade de cerca de 8 Å, enquanto

que as amostras com camada semente de platina apresentam um rugosidade de

cerca de 4 Å. Esses resultados concordam com os dados de Reflectometria de Raios

X, já que o aumento da rugosidade das interfaces resulta no aumento da rugosidade

da superfície do filme.

As mudanças nas propriedades estruturais das válvulas de spin são bastante

significativas, quando comparados filmes com diferentes camadas semente (platina

ou tântalo). Isso provocará, como será mostrado adiante, forte influência nas pro-

priedades magnéticas e de transporte eletrônico. Para a série com camada semente

de platina, as mudanças estruturais, apesar de pequenas, são importantes e podem

alterar a anisotropia magnética efetiva do sistema. Como mostrado no capítulo 5,

há um equilíbrio entre as contribuições que favorecem a anisotropia planar ou a

perpendicular, para a amostra Si/[Pt/Co]3/IrMn, de forma que uma pequena per-

turbação causada por uma fraca anisotropia, por exemplo magnetoelástica, pode
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afetar as propriedades magnéticas dessas amostras. Uma vez que nas válvulas de

spin aqui estudadas, a estrutura FM básica é a bicamada [Pt/Co]3, espera-se que a

magnetização de pelo menos uma das multicamadas magnéticas (aquela acoplada

ao IrMn) esteja próxima a uma transição de reorientação de spin.

6.2 Caracterização Magnética e Magnetorresistiva

6.2.1 Válvula de Spin com Camada Semente de Platina

Na figura 50, são mostrados os dados normalizados da magnetização, obtidos

por AGFM, com campo magnético aplicado na direção normal ao plano do filme (

-4.0 kOe < H < 4.0 kOe), para toda a série de amostras com camada semente de

platina.

As amostras com espaçador de cobre de 20 e 24 Å apresentam curvas de his-

terese com comportamento quase idêntico. A reversão da magnetização inicia-se

antes de o campo magnético externo mudar de sinal. A amostra com tCu = 28 Å

também apresenta um comportamento semelhante, mas com a reversão ocorrendo

próximo do campo zero. Esses resultados indicam que a anisotropia magnética das

amostras não é totalmente perpendicular. As camadas de cobalto mais próximas

ao IrMn devem ter anisotropia magnética desviada de um ângulo θ em relação

à direção perpendicular ao plano do filme, enquanto as camadas de cobalto mais

distantes do IrMn, ensanduichadas por camadas de platina (Pt/Co/Pt), apresen-

tam anisotropia magnética mais próxima da direção perpendicular ao plano. Cada

camada magnética de cobalto teria uma curva de magnetização diferente e a sobre-

posição destas dá uma curva do tipo mostrado na figura 50, que é muito parecida

com as curvas obtidas por Stillrich e colaboradores[124], nas amostras [Co (7 Å)/Pt

(10 Å)]8.

Na figura 50, nota-se que, partindo da saturação em campos positivos, de modo

a reverter a magnetização, a forma da curva de histerese muda completamente

para tCu = 32 Å, com a reversão abrupta da multicamada livre (ML1) em campo

reverso de -20 Oe e tornando-se a reverter em 20 Oe, típico de curva de histerese

quadrada de multicamadas com anisotropia perpendicular. Já a reversão da mul-

ticamada acoplada (ML2) ocorre de forma abrupta em campo reverso de -50 Oe.

Retornando em direção a campos aplicados positivos, a reversão ocorre de forma

abrupta em 50 Oe.
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Figura 50: Magnetização normalizada obtida por AGFM, com campo magnético ex-
terno aplicado perpendicularmente ao plano das válvulas de spin com a estrutura
Pt/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt.

É interessante notar que, na faixa de campo de 140 a 350 Oe, as curvas de
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magnetização são coincidentes para todas as amostras. Esses resultados indicam

que, para a multicamada acoplada, a anisotropia não é perpendicular para todas

as camadas constituintes de cobalto. Provavelmente, para a camada de cobalto

mais próxima do IrMn, ainda persiste a anisotropia cônica com um ângulo de cone

acentuado. Isso explica a reversão suave observada entre 140 e 350 Oe, mesmo

para a amostra com espaçador de cobre de 32 Å.

Como mostrado na seção 1.4, em filmes com anisotropia magnética perpendicu-

lar, a voltagem Hall extraordinária é proporcional à componente perpendicular da

magnetização, sendo portanto uma forma de se extrair curvas com relação direta

com a de histerese da magnetização. Para investigar as propriedades magnéticas

e magnetorresistivas das válvulas de spin, utilizamos o sistema experimental des-

crito da seção 3.5.

Na figura 51, são apresentados os resultados da voltagem Hall referente às

amostras com camada semente de platina. Os comportamentos da magnetização,

obtidos a partir dessas medidas, concordam com aqueles extraídos das curvas de

AGFM, como era de se esperar. As medidas de magnetorresistência de válvula

de spin apresentam valores não nulos apenas para amostra com tCu = 32 Å (ver

inserção da figura 51 (d)), que é a única amostra da série para a qual há uma região

em ∆H, para a qual as magnetizações das multicamadas presa e livre apresentam

alinhamento antiparalelo. O valor da magnetorresistência (MR = 100 × R−Rmin

Rmin
) é

de 0.3%, da mesma ordem dos valores reportados na literatura[7, 133].

A mudança na forma das curvas de histerese (mostrada na figura 50), com o

aumento da espessura de cobre, está relacionada à mudança na direção da ani-

sotropia magnética efetiva. Esta mudança tem relação direta com o aumento da

textura (111) observada nos Difratogramas de Raios X (ver figura 46). Isso pode

ocorrer tanto por efeito de camada semente (underlayers) do cobre para a multi-

camada acoplada[138–142], como por efeito de camada protetora (overlayers) para a

multicamada livre[143–146].

Como será mostrado adiante, os filmes crescidos com camada semente de tân-

talo, apesar de apresentarem interfaces mais rugosas, apresentam anisotropia per-

pendicular para todas as amostras da série, provavelmente pelo fato de a textura

(111) ser muito mais acentuada.
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Figura 51: Voltagem Hall normalizada na configuração de corrente no plano das válvulas
de spin Pt/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt. Na inserção da figura (d), são apresenta-
dos os dados de magnetorresistência para a amostra com tCu = 32 Å. As linhas servem de
guia para os olhos.

6.2.2 Válvula de Spin com Camada Semente de Tântalo

Na figura 52, são mostradas as medidas de VH normalizada, para a série com

camada semente de tântalo. Nessas amostras, a reversão da magnetização ocorre

sempre após a mudança de sinal de H. Essa forma da curva de histerese para a

amostra com Ta indica um domínio da anisotropia magnética perpendicular sobre

a planar. Como mostrado nos difratogramas da figura 46, a textura (111) da Pt e



6.2 Caracterização Magnética e Magnetorresistiva 99

-1

0

1

-0.3 -0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 0.3
-1

0

1

-0.3 -0.2 -0.1 0.0 0.1 0.2 0.3

 

 

V H
 (n

or
m

al
iz

ad
a)

t
Cu

 = 20 Å

  

t
Cu

 = 24 Å

 

  

t
Cu

 = 32 Åt
Cu

 = 28 Å

 

H (kOe)  

  

 

Figura 52: Voltagem Hall normalizada, das válvulas de spin com camada semente de tân-
talo, Ta/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt. As linhas servem de guia para os olhos.

do IrMn é bem mais pronunciada para amostras com camada semente de Ta. Essa

mudança nas propriedades estruturais afeta diretamente as propriedades magné-

ticas e magnetorresistivas das amostras. Assim como nas multicamadas estudadas

no capítulo 5, aqui é encontrado um comportamento anômalo na voltagem Hall,

caracterizada pelos picos observados antes da reversão da magnetização da multi-

camada livre e/ou presa, que é interpretada como um mínimo local na energia do

sistema, para θ = 0◦, ou seja, o mínimo absoluto está em um ângulo θ com a normal

ao plano do filme, mas o sistema passa pela configuração perpendicular, antes da

reversão[121].

É interessante assinalar que, mesmo com anisotropia magnética efetiva mais

perpendicular que as amostras com camada semente de platina, as amostras com

camada semente de tântalo ainda apresentam uma parte da amostra que satura

suavemente em campos que vão de 120 a 250 Oe. Essa contribuição é da camada de

cobalto acoplada diretamente ao IrMn. Como já conhecido na literatura, a anisotro-

pia resultante na interface Co/IrMn favorece a magnetização no plano do filme[16].

Na figura 53, são mostrados os dados de MR da série de amostras com ca-

mada semente de tântalo. O valor da magnetorresistência, calculado por MR =
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Figura 53: Magnetorresistência das válvulas de spin com camada semente de tântalo,
Ta/[Co/Pt]3/Co/Cu(t)/Co/[Pt/Co]3/IrMn/Pt. As linhas servem de guia para os olhos.

100× R−Rmin

Rmin
, para todas as amostras, ficou em torno de 0.6%, que é um valor duas

vezes maior que o observado na amostra com camada semente de platina. Os va-

lores do campo coercivo, extraídos das curvas de magnetorresistência (ver figura

53), variam de 40 a 60 Oe para ML2 (multicamada livre) e de 102 a 122 Oe para

ML1 (multicamada presa), sendo que a amostra com tCu = 24 Å apresenta uma

maior região em ∆H, para a qual a magnetização das camadas presa e livre são

antiparalelas, devido à maior diferença de coercividade entre estas multicamadas.

Neste capítulo, foram estudadas duas séries de válvulas de spin, uma com ca-

mada semente de platina e outra com camada semente de tântalo. Foi observado

que há uma relação entre a textura (111) das amostras e as propriedades mag-

néticas (anisotropia magnética efetiva, campo coercivo) e a magnetorresistência

gigante. As amostras com camada semente de tântalo apresentam uma textura

(111) bem definida e um sinal de magnetorresistência gigante duas vezes maior

que as amostras com camada semente de platina.
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7 Conclusão

Neste trabalho, foram estudadas as propriedades estruturais magnéticas e mag-

netorresistivas de filmes magnéticos ultrafinos, fabricados por desbastamento iô-

nico do tipo magnetron cuja composição básica é a bicamada Co/Pt.

A amostra Si/[Pt (20 Å)/Co (4.5 Å)]3/Pt(20 Å) apresenta textura (111) bem defi-

nida e uma anisotropia magnética que é perpendicular ao plano do filme, com um

valor para a constante de anisotropia efetiva, calculada pelo método das áreas, de

Keff = 7.7× 105 erg/cm3. Foi mostrado que um modelo, baseado no modelo de rota-

ção coerente, pode ser usado para simular o comportamento magnético da amostra,

quando o campo externo é aplicado na direção de difícil magnetização. A partir do

modelo, foi possível calcular a anisotropia magnética, cujo valor de 6.0×105 erg/cm3

é da mesma ordem de grandeza do valor calculado a partir dos dados experimentais

(7.7×105 erg/cm3). Isso nos leva a concluir que o modelo é adequado para descrever

o comportamento magnético da amostra.

A análise dos dados de magnetometria com campo aplicado no plano do filme

com composição nominal Pt(20)/IrMn(60)/[Co(4.5)/Pt(20)]3 mostra que não há ex-

change bias, o que nos levou à conclusão de que o plano da amostra é isotrópico.

A forma das curvas indica ainda que esse plano é de difícil magnetização. As cur-

vas de magnetização com campo aplicado normal ao plano do filme indicam que há

componente perpendicular da magnetização, mas a curva não tem a forma canô-

nica de sistemas com anisotropia magnética perpendicular. Esse fato levou-nos a

propor que a anisotropia magnética do sistema é cônica e que os momentos mag-

néticos estão uniformemente distribuídos sobre a superfície cônica. Por meio do

modelo proposto neste trabalho, foi possível calcular a constante de anisotropia

efetiva e o ângulo do cone. A presença de um espaçador não magnético na interface

IrMn/NM(t)/Co, em que NM = Pt e Cu, t = 0, 2, 3, 4, 5, 6, 8, 10 Å, altera o ângulo

de cone, que decresce monotonicamente com aumento de t. Observou-se também

um comportamento anômalo do campo de exchange bias em função de t, tanto para
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espaçador de platina como de cobre. Esse comportamento anômalo é atribuído ao

enfraquecimento da interação Co/IrMn (que favorece anisotropia planar), o que

leva a uma maior projeção dos momentos magnéticos na direção perpendicular e

consequente aumento de HEB.

Válvulas de spin com anisoptropia magnética perpendicular, baseadas na bica-

mada Co/Pt, também foram estudadas nesta tese, uma série com camada semente

de platina e outra com camada semente de tântalo. A amostra com camada se-

mente de tântalo apresenta textura (111) muito mais bem definida que a amostra

com camada semente de platina. Essa mudança nas propriedades estruturais tem

forte influência nas propriedades magnetorresistivas das amostras, que apresen-

tam maior magnetorresistência de válvula de spin quando o tântalo é usado como

camada semente. Todas as amostras da série com tântalo como camada semente

apresentam sinal de magnetorresistência da ordem de 0.6 %, valor comparável ao

encontrado na literatura.

Amostras baseadas na bicamada Co/Pt são importantes candidatas na corrida

científica e tecnológica em busca de sistemas com anisotropia magnética perpen-

dicular e/ou inclinada. Neste trabalho, foi mostrado que um espaçador não mag-

nético, colocado entre a camada de Co e a camada de IrMn, desempenha um papel

fundamental na direção da anisotropia magnética do sistema. Ficou mostrado tam-

bém que a camada semente tem forte influência sobre as propriedades magnéticas

e de transporte eletrônico em válvulas de spin com anisotropia magnética perpen-

dicular.



103

Apêndice

Segue abaixo a relação dos trabalhos resultantes desta tese de doutorado:

• Trabalho Publicado

G. M. B. Castro, J. Geshev, J. E. Schmidt, E. B. Saitovich, and L. C. C. M.

Nagamine. Cone magnetization state and exchange bias in IrMn/Cu/[Co/Pt]3

multilayers, Journal Of Applied Physics, 106(11):113922, 4p., Dec. 2009.

• Trabalho submetido no Thin Solid Films

G. M. B. Castro, L. C. C. M. Nagamine, J. Geshev, E. B. Saitovich, and J. E.

Schmidt. Perpendicular exchange bias in IrMn/Pt/[Co/Pt]3 multilayers with

cone magnetization.
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