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Resumo

O presente estudo traz uma discussão sobre a modificação dos parâmetros de EB

através de tratamentos térmicos em filmes de IrMn/Cu(0,25 nm)/Co e IrMn/Co deposi-

tados por sputtering. A temperatura de recozimento foi variada sistematicamente para

um campo magnético fixo, suficientemente intenso para a saturação da camada ferromag-

nética. A duração dos recozimentos foi variada, assim como a direção de aplicação do

campo magnético no plano do filme, para algumas Tann. Um máximo extenso foi obser-

vado para o campo de exchange bias no plano HEB em função de Tann em ≈ 200 ◦C para o

filme de IrMn/Cu(0,25 nm)/Co. Um comportamento similar é observado para a amostra

de IrMn/Co, onde o máximo é encontrado próximo de Tann = 180 ◦C. A caracterização

estrutural dos filmes foi feita através de medidas convencionais de difratometria e refletivi-

dade de raios-x. Simulações numéricas foram feitas para ajustar os dados das medidas de

refletividade e das curvas de magnetização experimentais, tanto para o eixo fácil quanto

para o eixo dif́ıcil. Parâmetros de anisotropia magnética foram extráıdos através destas

simulações. Nossos resultados indicam que o decréscimo de HEB para Tann entre 200 ◦C

e 300 ◦ se deve a uma melhora na cristalinidade do bulk de IrMn e/ou ao crescimento

dos grãos, o que diminuiria o número de spins não-compensados, ao invés da criação de

defeitos interfaciais e da inter-difusão das camadas de IrMn e Co.

Além do trabalho experimental, um modelo para bicamadas antiferromagneto/ ferro-

magneto policristalinas com interfaces granulares foi proposto. Diferentes tipos de grãos

foram considerados na tentativa de reproduzir um sistema real. Bons resultados qualita-

tivos foram obtidos e diversas caracteŕısticas do EB reproduzidas. Foi demonstrado que

usando parâmetros de anisotropia e acoplamento próximos dos encontrados em sistemas

reais, efeitos de treinamento podem ser obtidos independentemente do tipo de anisotropia

(uniaxial ou biaxial) dos grãos interfaciais com spins não-compensados.
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Abstract

The present study discusses on modification of the exchange-bias parameters due to

magnetic annealing of sputtered IrMn/Cu(0,25 nm)/Co and IrMn/Co films. The anne-

aling temperature Tann has been systematically varied for a fixed, sufficiently strong for

the ferromagnetic layer saturation, magnetic field. The duration of the annealing has

been varied as well as the in-plane direction of the applied field, for some Tann. Broad

maximum at ≈ 200 ◦C was observed in the in-plane exchange-bias field Heb versus Tann

dependencies for the IrMn/Cu(0,25 nm)/Co film. A similar behavior was observed for the

sample without Cu, where the maximum was found near Tann = 180 ◦C. Conventional

X-ray diffractometry and small-angle X-ray reflectivity have been used for the structural

characterization of the films. Numerical simulations have been employed in order to fit

the reflectivity scans and the experimental magnetization curves in both easy and hard

axis configurations. Magnetic anisotropy parameters were extracted from this simulati-

ons. Our results indicate that the decrease of Heb for Tann between 200 ◦C and 300 ◦C

is due to improvement in the bulk IrMn crystallinity and/or grain growth, which lessen

the number of uncompensated spins, rather than IrMn and Co interdiffusion and defect

creation at the interface.

Besides the experimental work, a model for polycrystalline antiferromangnet/ ferro-

mangnet bilayers with granular interface has been developed. Different types of grains

were considered in order to reproduce a real system. Good qualitative results were achi-

eved and several EB characteristics were reproduced. It was demonstrated that using

realistic anisotropy and coupling parameters in the simulations, athermal training effects

can be obtained regardless of the anisotropy type (uniaxial or biaxial) of the interface

grains with uncompensated spins.
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AF Antiferromagnético/antiferromagneto

MS Magnetização de saturação

TC Temperatura de Curie

TN Temperatura de Néel
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Introdução

Considerado como uma parte integral do Magnetismo moderno, o fenômeno de ex-

change bias (EB) foi descoberto em 1956 por Meiklejohn e Bean. Apesar da intensiva

pesquisa realizada sobre o assunto nas últimas décadas, ainda não foi encontrada uma

teoria aceita por toda a comunidade cient́ıfica que explica e prevê todas as caracteŕısticas

de um sistema real com EB. Mesmo que este conhecimento ainda esteja ausente, sistemas

com EB encontraram grande aplicação em dispositivos magnetoeletrônicos, e hoje são

parte fundamental das mı́dias de gravação magnética. Portanto, desvendar os seus mis-

térios torna-se tarefa important́ıssima, tanto do ponto de vista da ciência básica, quanto

do das aplicações tecnológicas.

O efeito surge do acoplamento de troca magnético entre um material ferromagnético

(FM) e spins não-compensados (UCS) interfaciais de um material antiferromagnético (AF)

adjacente. Diversas são as manifestações do fenômeno, sendo as mais bem conhecidas o

deslocamento em campo do ciclo de histerese magnética e o aumento da coercividade.

Podemos observá-lo em uma vasta gama de sistemas, dentre eles estão interfaces FM/AF

na forma de pequenas part́ıculas, filmes finos e materiais inomogêneos. Sistemas compos-

tos por materiais ferrimagnéticos também podem apresentar EB, por exemplo, interfaces

AF/ferri e FM/ferri.

Uma das caracteŕısticas fundamentais do efeito é a necessidade de ativá-lo. Isto pode

ser feito de diferentes maneiras, como por exemplo através da aplicação de intensos cam-

pos magnéticos, de um bombardeamento iônico na presença de campo magnético e de

tratamentos térmicos, também com campo magnético aplicado. O presente trabalho apre-

senta um estudo da influência deste último procedimento. Filmes finos de IrMn/Cu/Co

e IrMn/Co foram submetidos a tratamentos térmicos em diferentes temperaturas, e um

perfil da variação dos parâmetros do EB foi traçado. Algumas das curvas de histerese

obtidas foram ajustadas através de um modelo relativamente simples, e bons resultados

foram obtidos. Este modelo, porém, não considera muitas das facetas de um sistema

real com EB. Na tentativa de reproduzir o fenômeno considerando sistemas realistas, in-

troduzimos um novo modelo. Por meio deste fomos capazes de obter bons resultados

qualitativos e de reproduzir efeitos observados experimentalmente em alguns sistemas.
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Dentre estes efeitos podemos citar a mudança do sinal de HEB mediante a aplicação de

um campo magnético intenso e o chamado efeito de treinamento. Estes, entretanto, não

foram observados experimentalmente nos filmes estudados no decorrer do trabalho.

Quanto a sua organização, este trabalho está dividido em cinco caṕıtulos. O pri-

meiro traz uma revisão de alguns tópicos básicos do magnetismo, que são relevantes para

este projeto. No segundo tratamos exclusivamente do fenômeno de exchange bias. Um

apanhado de suas principais caracteŕısticas experimentais é apresentado, juntamente com

alguns dos modelos teóricos existentes. Os aparatos experimentais utilizados na caracteri-

zação magnética e nos tratamentos das amostras são descritos no caṕıtulo três. O sistema

utilizado, multicamadas de IrMn/Cu/Co e IrMn/Co, é apresentado no quarto caṕıtulo,

juntamento com os procedimentos experimentais empregados. Finalmente, o quinto e

último caṕıtulo retrata os resultados obtidos e uma discussão sobre eles. Neste caṕıtulo

também podemos encontrar a descrição do modelo teórico proposto, assim como a de um

outro modelo, que foi utilizado em algumas simulações.
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1 Revisão teórica

1.1 Ferromagnetismo e antiferromagnetismo

Definimos a magnetização M de um corpo como uma medida de seu momento mag-

nético por unidade de volume. Uma das manifestações mais notáveis do magnetismo é a

magnetização espontânea de certos materiais. Estes são denominados ferromagnéticos1–4

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

externo. Mediante a aplicação de um campo, contudo, a magnetização pode aumentar até

atingir um valor máximo Ms, conhecido como magnetização de saturação. Esta é uma

quantidade que depende da temperatura, como mostra a figura 1.1. Conforme a tem-

peratura aumenta, Ms diminui, atingindo um valor nulo para determinada temperatura

cŕıtica TC , conhecida como temperatura de Curie. Acima desta temperatura o material

não apresenta mais ordem ferromagnética, comportando-se como um paramagneto.1–4

Figura 1.1: Magnetização de saturação em função da temperatura para o Fe, Co e o Ni.1

Um material paramagnético é composto por átomos, ou moléculas, que possuem um
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momento magnético. Na ausência de um campo magnético aplicado estes momentos apon-

tam em direções aleatórias, e não se observa magnetização resultante. Quando submetidos

a ação de um campo, a tendência é de que eles se alinhem paralelamente a direção dele,

e o material passa a apresentar uma magnetização não nula. A agitação térmica, por sua

vez, se opõe a este alinhamento, e tende a manter os momentos magnéticos aleatoriamente

orientados. Como resultado, materiais paramagnéticos apresentam uma pequena suscep-

tibilidade magnética (χ = ∂M
∂H

) positiva, que diminui com o aumento da temperatura.

O primeiro grande progresso na tentativa de explicar o ferromagnetismo se deve a

Pierre Weiss e sua hipótese do campo molecular.5, 6 Esta hipótese prevê que o FM é

formado por inúmeros momentos magnéticos, provenientes dos átomos que o compõem,

que interagem entre si. Esta interação pode ser tratada como um campo magnético efetivo,

Hm = γM, proporcional a magnetização do sistema. O chamado campo molecular,

Hm, tende a alinhar estes momentos magnéticos em uma determinada direção. Se este

campo for capaz de vencer a agitação térmica das part́ıculas, que tende a desorientá-las,

o material apresentará magnetização. Diz-se, portanto, que um material ferromagnético

é magneticamente ordenado.

Para explicar porque materiais que apresentam ordem ferromagnética podem ser en-

contrados em um estado desmagnetizado, Weiss propôs uma hipótese adicional. Ele ima-

ginou que o material deveria ser composto por diversos domı́nios, cada um deles com sua

própria magnetização. O campo molecular alinharia os momentos magnéticos dentro de

cada domı́nio, mas não implicaria que a magnetização de domı́nios diferentes fosse para-

lela. Os domı́nios poderiam, então, se orientar de tal maneira que a magnetização total

do material fosse nula.

Figura 1.2: Representação ilustrativa de ordem feromagnética (a) e antiferromagnética (b).

A teoria de Weiss não faz nenhuma menção à origem f́ısica do campo molecular.

Somente em 1928 esta origem foi compreendida e demonstrada por Heisenberg, através

da mecânica quântica. Trata-se de uma interação de troca (exchange) entre os momentos
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magnéticos do material.1, 3 A energia associada a esta interação é dada por

Eex = −JESi � Sj , (1.1)

onde Si e Sj representam os spins de dois átomos, i e j. JE representa uma integral

particular, chamada de integral de troca. Se JE é positivo, Eex é mı́nimo quando os

spins estão orientados paralelamente, como na figura 1.2(a). Portanto, é necessário que a

integral de troca seja positiva para que exista ordem ferromagnética.

Quando consideramos JE < 0, a menor energia se dá quando os spins se orien-

tam antiparalelamente. Poderemos ter um material ferrimagnético,1–4 ou um material

antiferromagnético1–4 (AF). Se considerarmos momentos magnéticos idênticos, divididos

em duas sub-redes com orientação antiparalela uma em relação a outra teremos um AF,

ilustrado na figura 1.2(b). Estes não apresentam magnetização espontânea, como no caso

de um FM, e poderiam ser confundidos com um material magneticamente desordenado.

A primeira evidência da ordem antiferromagnética encontrada foi uma variação muito pe-

culiar de χ com a temperatura, figura 1.3. Inicialmente se pensou que poderia tratar-se de

um paramagneto anômalo, entretanto, um estudo mais minucioso revelou uma estrutura

magnética completamente diferente. Assim como no caso de um FM, um material AF

também apresenta uma temperatura cŕıtica, TN , acima da qual se comporta como um

paramagneto. Esta é a chamada temperatura de Néel.

Figura 1.3: Comparação do inverso da susceptibilidade em função da temperatura de um para-
magneto, um ferromagneto e um antiferromagneto.2

Pode-se tratar um material AF utilizando a teoria de Weiss assumindo que existem

dois campos moleculares, cada um agindo em uma sub-rede. A concordância entre modelo

e medidas de susceptibilidade é muito boa e fornece evidências indiretas da ordem AF.
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A primeira evidência direta de que um material era de fato AF veio com o advento da

difração de nêutrons. Shull e Smart mostraram, em 1949, que os spins do MnO eram

divididos em dois grupos, um antiparalelo ao outro.7

1.2 Anisotropias magnéticas

As propriedades magnéticas de alguns materiais dependem da direção em que são

medidas. Se diz que estes materiais são anisotrópicos, ou, que apresentam anisotropia

magnética.1, 2 Esta propriedade tem sido estudada nos últimos 80 anos, e surge como uma

das mais importantes quando se trata de materiais magnéticos. Além de ser intrigante do

ponto de vista da f́ısica fundamental, também desempenha papel importante na industria,

sendo explorada em diferentes dispositivos.

Existem vários tipos de anisotropia, e os mais relevantes para o presente trabalho

serão discutidos brevemente a seguir.

1.2.1 Anisotropia magnetocristalina

Em um material cristalino, os momentos magnéticos orbitais estão fortemente ligados

à rede, de maneira que suas orientações estão bem definidas, e mesmo campos magnéticos

intensos não são capazes de reorientá-los. Este acoplamento, em geral, distorce os orbitais

dos átomos da rede, e estes assumem sua simetria. Existe, entretanto, um acoplamento

entre momentos orbitais e os de spin, e é esta interação que dá origem à anisotropia mag-

netocristalina. Na ausência de um campo magnético aplicado, esta interação manterá os

spins orientados ao longo de uma determinada direção, minimizando a energia de acopla-

mento entre eles e os momentos magnéticos orbitais. Se aplicarmos o campo nesta mesma

direção não teremos grandes dificuldades em orientar os spins, e rapidamente será atin-

gida a magnetização de saturação. Esta direção é conhecida como de fácil magnetização.

Agora, se tentarmos aplicar o campo em uma direção que não seja a fácil, a interação

spin-órbita tentará se opor a reorientação dos spins, e a saturação será atingida apenas

para campos mais intensos. Em determinados eixos esta oposição é máxima, e temos uma

direção dif́ıcil, ou dura, de magnetização.

Ao observamos curvas de histerese, M ×H, de um material ferromagnético podemos

notar que, para algumas amostras, o formato das curvas depende da direção em que elas

são medidas, como podemos ver na figura 1.4. Para o ferro, cuja estrutura é cúbica de
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Figura 1.4: Curvas de magnetização para monocristais de ferro, ńıquel e cobalto2 e representação
de suas respectivas redes cristalinas.1

corpo centrado, temos eixos fáceis ao longo das arestas do cubo, ⟨100⟩∗, e eixo dif́ıcil ao

longo de sua diagonal, ⟨111⟩.

O ńıquel também apresenta estrutura cúbica, porém de face centrada. Ao contrário

do ferro, as arestas do cubo são eixos duros e o eixo fácil se encontra na diagonal ⟨111⟩.

Ao submetermos um cristal à ação de um campo magnético, o campo terá de exercer

trabalho para reorientar os spins, e retirá-los de sua posição de equiĺıbrio. Desta forma

o cristal armazena uma certa quantidade de energia, chamada de energia de anisotropia.

Para o caso de um cristal cúbico, como Fe e Ni, podemos escrever esta energia, denotada

por Ecub, em função da orientação da Ms, em relação e cada um dos eixos do cubo

Ecub = K0 +K1

(
α2
1α

2
2 + α2

2α
2
3 + α2

3α
2
1

)
+K2

(
α2
1α

2
2α

2
3

)
+ . . . , (1.2)

onde K0, K1 e K2 são constantes particulares de cada material, com dimensão de energia

por volume. Os αi são os cossenos dos ângulos entre Ms e cada um dos eixos do cubo.

Potências mais altas dos αi geralmente não são necessárias, e eventualmente K2 é tão

∗[] denota uma única direção, enquanto ⟨⟩ um conjunto de direções equivalentes.
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pequeno que o seu termo pode ser ignorado.

A determinação de quais direções serão de fácil magnetização e quais serão de dif́ıcil

depende da relação entre os valores das constantes K1 e K2. K0 é geralmente ignorada

pois aparece sozinha, em um termo que não depende de ângulo, e em geral estamos

preocupados com a variação de Ecub quando o vetor Ms muda de direção.

No caso do cobalto, em sua forma maciça, temos uma estrutura cristalina hexagonal,

como mostra a figura 1.4. A energia de anisotropia associada com esta estrutura, Ehex,

só depende do ângulo θ entre Ms e o eixo c,

Ehex = K ′
0 +K ′

1 sen
2 θ +K ′

2 sen
4 θ + . . . . (1.3)

Na equação 1.3, K ′
0, K

′
1 e K ′

2 são constantes que dependem do material, e mais uma

vez a relação entre elas determinará quais são os eixos fáceis. Para o cobalto K ′
1 > 0 e

K ′
2 > −K ′

1, e o mı́nimo de energia é atingido para θ = 0. Apenas o eixo hexagonal c é de

fácil magnetização, e qualquer direção no plano basal é igualmente de dif́ıcil magnetização.

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

dizemos que ele tem anisotropia uniaxial. Quando em forma de filme fino, entretanto, o

Co pode apresentar uma estrutura cúbica.

1.2.2 Anisotropia de forma

Ao magnetizarmos uma amostra observamos o surgimento de pólos magnéticos. Estes

pólos são capazes de produzir um campo magnético, H, cujas linhas sempre partem do

pólo norte e chegam no pólo sul. Isto vale tanto para o exterior quanto para o interior

da amostra, como mostra a figura 1.5. O campo magnético criado no interior da amostra

tende a se orientar no sentido oposto ao da magnetização que o cria, sendo chamado de

campo desmagnetizante, Hd.

Figura 1.5: Campo magnético, H, produzido pelos pólos de uma barra magnetizada.1
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O campo Hd é extremamente dependente do formato da amostra, e sua intensidade é

proporcional à magnetização que o cria, Hd = NdMs. Se tomarmos uma amostra esférica,

que não apresenta anisotropia cristalina, e medirmos sua magnetização em diferentes

direções, não notaremos diferenças. Repetindo o mesmo procedimento para uma amostra

em formato de elipsóide, por exemplo, observaremos o surgimento de uma anisotropia.

Trata-se da anisotropia de forma, que se deve ao campo desmagnetizante da amostra.

A anisotropia de forma é mais intensa para os eixos mais curtos do material, favore-

cendo a orientação de sua magnetização na dimensões mais alongadas. No caso de filmes

finos, onde uma dimensão é muito menor que as outras duas, a anisotropia de forma tende

a manter a magnetização presa ao plano do filme.
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2 Exchange bias

2.1 O ińıcio

No ano de 1956, W. H. Meiklejohn e C. P. Bean se depararam com um novo fenômeno,

que foi descrito por eles como uma nova anisotropia magnética e hoje é conhecido como

exchange bias (EB).8–11 Eles perceberam que a curva de histerese magnética de part́ıculas

de cobalto envolvidas por uma camada de seu óxido natural, CoO, apresentava um deslo-

camento em campo. Isto só acontecia quando a amostra era resfriada de 300 até 77 K, na

presença de um campo magnético externo aplicado, cuja intensidade era suficiente para

saturá-la magneticamente. Ao executar o mesmo procedimento, mas sem a aplicação do

campo, a curva de histerese não apresentava deslocamento algum (figura 2.1). Além disso,

para uma temperatura maior do que a temperatura de Néel (TN) do CoO, as part́ıculas

apresentavam um comportamento magnético como o que seria esperado para part́ıculas

de Co puro. Concluiu-se então que o efeito surgia da interação entre uma material fer-

romagnético e um antiferromagnético, e poderia ser descrito como uma anisotropia de

troca.

Além de curvas de magnetização, Meiklejohn e Bean também utilizaram medidas

de torque para caracterizar as part́ıculas de Co envolvidas pelo óxido. Tais medidas

foram executadas com a ajuda de um magnetômetro de torque feito por eles. O sistema

era composto por uma mola conectada à amostra, que por sua vez era exposta a um

campo magnético. O torque na amostra é medido como função do ângulo θ entre alguma

direção cristalográfica e o campo magnético externo aplicado. Para campos intensos, a

magnetização na amostra é praticamente paralela à direção do campo, e podemos escrever

o torque como

T = −∂E(θ)

∂θ
, (2.1)

onde E(θ) é a energia magnética em função do ângulo θ.

Através destas medidas de torque, outra manifestação do EB foi observada. Um
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Figura 2.1: Curvas de histerese obtidas por Meiklejohn e Bean8 para part́ıculas de Co envolvidos
por CoO a 77 K. A curva tracejada foi obtida para uma amostra resfriada sem campo magnético
aplicado. A curva cheia foi obtida para uma amostra resfriada na presença de campo magnético.

sistema com anisotropia uniaxial, tal qual part́ıculas de Co puro, apresenta uma curva

de torque proporcional a sen 2θ. Entretanto, para as amostras que apresentavam um

deslocamento em campo de sua curva de magnetização, esta curva era proporcional a

sen θ. Então, pela equação 2.1, temos

T = −∂E(θ)

∂θ
= Ku sen θ , (2.2)

E(θ) =

∫
Ku sen θ dθ , (2.3)

E(θ) = −Ku cos θ + C , (2.4)

onde Ku é uma constante de proporcionalidade e C uma constante de integração. Pela

equação 2.4 percebemos que a energia associada com uma curva de torque proporcional a

sen θ tem apenas um mı́nimo, θ = 0. Isto indica que o EB é uma anisotropia unidirecional

ou, mais precisamente,“unisentidal”, pois produz apenas um sentido fácil de magnetização,

não uma direção.

Meiklejohn tentou explicar o fenômeno do EB através de um modelo teórico simples.12

Pode-se dizer que este primeiro modelo, que será explicado mais detalhadamente na seção

2.4, obteve bons resultados qualitativos. Quantitativamente, entretanto, os valores do

deslocamento previstos por tal modelo poderiam ser ordens de grandeza maiores que os

obtidos experimentalmente.
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2.2 Modelo intuitivo

Mais de cinco décadas se passaram desde a descoberta do EB, e durante este peŕıodo

inúmeros avanços foram alcançados. Ainda existem diversas dúvidas e discordâncias sobre

o assunto, mas também existem certezas. A origem f́ısica do fenômeno que é geralmente

aceita é a de que existe um acoplamento de troca na interface FM/AF. O modo em que este

acoplamento se converte em EB é mais controverso, e muitos modelos foram propostos.

Apesar disto, é posśıvel explicar o fenômeno de maneira simples, lançando mão de uma

visão intuitiva sobre o assunto.12–14

A ideia é descrever o efeito em termos do alinhamento paralelo dos spins AF com

os FM na interface FM/AF que acontece durante o processo de resfriamento em campo

(tratamento térmico). Vamos considerar um material FM cuja temperatura de Curie, TC ,

seja maior do que a TN do AF. Sendo assim, ao aquecermos o sistema até uma temperatura

T , tal que TC > T > TN , teremos um FM no estado ferromagnético, enquanto que o AF

estará desorientado, em um estado paramagnético [figura 2.2(a)]. Se este processo for feito

na presença de um campo magnético externo suficientemente grande, a tendência dos spins

na camada FM será de se alinhar com tal campo, até atingirem um estado de saturação.

Iremos nos referir a este campo comoHFC , onde FC são as inicias de field cooling. Os spins

interfaciais da camada AF começarão a interagir com os da camada FM, tentando manter

um alinhamento paralelo a estes. Conforme o sistema é resfriado, ainda na presença do

campo, o AF retorna ao seu estado antiferromagnético original. Entretanto, seus spins

interfaciais permanecem alinhados com a camada FM. Como consequência, cada sub-

camada subsequente do AF irá se orientar antiparalelamente a anterior, resultando em

uma magnetização total nula [figura 2.2(b)].

Terminado o processo de resfriamento em campo, passaremos agora a analisar o que

ocorre durante a construção de uma curva de histerese magnética para este sistema. Atra-

vés deste modelo intuitivo, dois casos limites opostos podem ser previstos, dependendo

da anisotropia do material AF. Se a anisotropia é grande, deveremos observar apenas o

deslocamento do ciclo de histerese. Caso a anisotropia seja pequena, apenas um aumento

da coercividade é esperado. Inicialmente, vamos considerar uma anisotropia grande para

o AF.

Aplicamos um campo magnético com mesma direção e sentido que o campo HFC , e

intenso o suficiente para saturar magneticamente a amostra [figura 2.2(b)]. Aos poucos

vamos diminuindo o campo, até que ele se torne nulo, e em seguida invertemos seu sentido.
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Figura 2.2: Modelo intuitivo para o EB.14

A tendência dos spins FM será a de se reorientar com o novo sentido do campo. Os spins

interfaciais da camada AF permanecem fixos, devido a sua grande anisotropia, e tentam

impedir esta reorientação, exercendo um torque sobre os spins FM. Isto irá manter a

camada FM presa a sua direção original. Para que exista uma reversão da magnetização,

o campo externo aplicado deverá ser aumentado, compensando assim o torque exercido

pelo AF [figura 2.2(c)]. Em outras palavras, a reversão da magnetização acontece para

um valor de campo magnético maior do que o esperado na ausência do AF. Aumentando

ainda mais o campo, chegamos a um estado de saturação na direção oposta a do campo

aplicado durante o resfriamento [figura 2.2(d)]. Em seguida diminúımos a intensidade do

campo. Agora, o torque exercido pelos spins AF irá ajudar na inversão da magnetização,

ao invés de dificultar o processo. Desta forma, um campo magnético menos intenso será

necessário para efetuar a inversão. O resultado final desta interação será o deslocamento

da curva de histerese magnética. Considerando o sentido do campo HFC como positivo,

o deslocamento será no sentido negativo. Finalmente, invertendo o sentido do campo

mais uma vez, e aumentando seu módulo, voltamos ao estado inicial, de saturação [figura

2.2(b)].

Para o caso de uma anisotropia pequena do material AF, teremos um processo um
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pouco diferente. Novamente, após o resfriamento em campo, teremos os spins interfaciais

alinhados. Aplicamos, mais uma vez, o campo magnético na mesma direção e sentido

daquele aplicado durante o tratamento térmico. Começamos a diminuir a intensidade

do campo, até que ele se anule e, em seguida, inverta seu sentido. Com isto os spins

FM tenderão a seguir a nova orientação do campo, rotando. Como estamos supondo uma

anisotropia muito pequena para a camada AF, seus spins interfaciais serão arrastados pelos

da camada FM, resultando em uma rotação conjunta. A energia associada a esta mudança

irreverśıvel no AF se traduz, então, em um aumento da coercividade, sem deslocamento da

curva de histerese. Um comportamento análogo é observado após saturarmos a amostra

no sentido negativo. Resumindo, o campo necessário para inverter a magnetização, em

ambos os sentidos, é mais intenso, resultando em uma curva de histerese magnética mais

larga.

Apesar de útil para explicar o fenômeno de maneira simples, este modelo deve ser

usado com cuidado. Ele não é capaz de prever muitos efeitos associados com o EB

que são comumente observados em laboratório. Além disso, parâmetros que se mostram

importantes na descrição de um sistema com EB são deixados de fora, como a formação

de domı́nios AF ou FM, a rugosidade das interfaces e a estrutura de spins do material

AF.

2.3 Caracteŕısticas gerais

As duas caracteŕısticas mais bem conhecidas de um sistema com EB são o desloca-

mento em campo da curva de histerese e um aumento da coercividade, quando comparada

com a de um material FM desacoplado. Uma curva de magnetização t́ıpica pode ser ob-

servada na figura 2.3, onde estão representados o campo coercivo HC e campo de exchange

bias HEB. Estes dois campos representam, respectivamente, metade da largura da curva

para M = 0 e o seu deslocamento em relação a origem. Podemos definir estes campos

conhecendo os valores de H para os quais a curva cruza o eixo M = 0:

HC = −HC,1 −HC,2

2
, (2.5)

HEB =
HC,1 +HC,2

2
. (2.6)
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Figura 2.3: Curva de magnetização t́ıpica de um sistema com EB.

Além destas, o EB apresenta uma vasta gama de outras caracteŕısticas interessantes.

Muitas delas são extremamente complicadas de se entender, o que torna o fenômeno ainda

mais desafiador e intrigante para os pesquisadores. Segue uma breve discussão de algumas

destas caracteŕısticas.

Sistemas com EB na forma de filmes finos são intensamente estudados, principalmente

pelo seu potencial em aplicações tecnológicas. Cabe, então, a pergunta: qual a influência

da espessura destes filmes sobre o efeito? Esta é uma questão bastante explorada, e

algumas tendências são observadas. Em geral, HEB é proporcional ao inverso da espessura

da camada FM,10, 14, 15 mais um ind́ıcio de seu caráter interfacial. Este comportamento

segue para filmes relativamente espessos, com varias dezenas de nanômetros, desde que

esta espessura seja menor que o tamanho da parede de domı́nio FM. Para o caso de filmes

muito finos, a relação não é válida. A espessura em que isso ocorre pode variar para

diferentes sistemas, e alguns sistemas simplesmente não obedecem este comportamento.

A dependência do EB com a espessura do material AF é mais complicada. Observa-

se a existência de uma espessura mı́nima, abaixo da qual não se verifica-se o fenômeno.

Aumentando um pouco esta espessura o efeito surge, aumenta abruptamente, e finalmente

se estabiliza.10, 15 Em alguns casos podemos observar um máximo de HEB antes que este

atinja um valor estável. A espessura exata em que cada um destes estágios é atingido

depende do material em questão, de sua estrutura microscópica e da temperatura de

medida. Tal comportamento pode estar ligado a diversos fatores, dentre eles o fato de
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que a anisotropia de um filme muito fino pode não ser suficiente para impedir a rotação

da camada FM e de que TN pode se modificar com a espessura do AF.

A curva de histerese de um material FM livre, ou seja, não acoplado com um AF,

geralmente é simétrica, tanto em relação ao eixo de magnetização quanto ao de campo

magnético. Para um sistema com EB isso nem sempre é verdade, e observa-se frequente-

mente uma assimetria entre o ramo descendente e o ascendente do campo.14 Esta é uma

propriedade intŕınseca do EB, porém, efeitos semelhantes podem acontecer devido a mu-

danças irreverśıveis do AF durante a curva de magnetização. Tais mudanças geralmente

estão associadas a sistemas que apresentam os chamados efeitos de treinamento. Trata-se

da diminuição de HEB após sucessivas medidas do laço de histerese. Este efeito não foi

observado experimentalmente em nossos filmes, porém foi obtido através de simulações

(ver seção 5.3.1).

Tratando-se de um fenômeno interfacial, devemos esperar uma forte correlação entre

a configuração de spins na interface FM/AF e HEB. Podemos caracterizar a camada AF

interfacial como compensada ou não-compensada. No primeiro caso temos uma configu-

ração de spins com momentos magnéticos que se anulam e não existe momento resultante.

No segundo existe uma orientação preferencial, e os momentos magnéticos de cada spin

não se anulam. Se pensarmos no modelo intuitivo descrito na seção 2.2, concluiŕıamos

que apenas uma interface não-compensada seria capaz de produzir EB. Não é o que se

observa experimentalmente, onde se verifica o efeito em diversos sistemas com interfaces

compensadas.15–18 Alguns deles, inclusive, apresentam deslocamentos em campo maiores

que para os mesmos materiais com interfaces não-compensadas. Este efeito poderia estar

ligado a algum tipo de re-arranjo interfacial dos spins, que é normalmente negligenciado.

Alguns modelos o atribuem a formação de domı́nios na camada AF,19, 20 acoplamento

não-colinear na interface,21 transferência de ondas de spins entre a camada FM e a AF,22

ou spins não-compensados residuais na interface.23

Seguindo a discussão sobre a influência das caracteŕısticas da interface sobre o EB,

temos a rugosidade. A maior parte dos resultados experimentais concordam que, em filmes

finos texturizados, a magnitude de HEB decresce com o seu aumento.17, 24 Entretanto,

alguns sistemas se mostram mais resistentes a sua influência,25, 26 e outros se comportam

da maneira inversa, ou seja, quanto maior a rugosidade maior HEB.
27

Existe, também, um forte relação entre EB e temperatura. Ao elevarmos a tempera-

tura do sistema perceberemos que em certo momento o efeito some, e a temperatura em

que isto acontece é chamada de temperatura de bloqueio, TB. Em alguns casos TB pode
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ser menor que TN do material AF envolvido, em outros temos TB ≈ TN . O valor de TB

pode estar ligado ao tamanho dos grãos interfaciais ou a anisotropia do AF, podendo ser

menor para filmes finos do que para materiais macroscópicos.10

A cristalinidade e o tamanho dos grãos também são parâmetros que devem ser con-

trolados e caracterizados. No caso do IrMn, que é o material AF estudado neste trabalho,

o crescimento do filme com uma textura (111) é fundamental para a observação do EB.28

O tamanho dos grãos AF também pode ter influência, modificando, inclusive, a TB do

sistema.29

2.4 Modelos teóricos

Um entendimento teórico completo do EB tem se mostrado um objetivo dif́ıcil de

ser alcançado. A primeira dificuldade que surge ao tentarmos desvendar os mistérios do

fenômeno é a vasta gama de sistemas em que ele é observado. Podemos citar sistemas que

apresentam uma interface FM/AF na forma de pequenas part́ıculas,8, 9 filmes finos,15, 30, 31

filmes FM sobre monocristais AF,32, 33 e materiais inomogêneos.34, 35 Além destes, tam-

bém pode-se observar EB em sistemas envolvendo materiais ferrimagnéticos (ferri), por

exemplo, interfaces AF/ferri16 e FM/ferri.36

Também é preciso contornar um outro problema fundamental, que está intimamente

ligado ao surgimento do efeito. O EB é um fenômeno de interface, e esta esconde inúme-

ras caracteŕısticas relevantes para o efeito, que são desconhecidas por nós. Conhecer tais

caracteŕısticas seria fundamental para construirmos um modelo satisfatório, completo. In-

felizmente, na maioria das vezes, a caracterização experimental de interfaces é complicada,

e não consegue fornecer informações suficientes.

Finalmente, um bom modelo teórico para o EB também precisa levar em conta os

diversos efeitos que o acompanham. Podemos citar, entre eles, a variação da temperatura

de bloqueio, TB; o efeito de treinamento; e o aumento da coercividade.

Diversos modelos foram propostos desde 1956, e pode-se dizer que vários deles ob-

tiveram bons resultados. Infelizmente, nenhum deles foi capaz de explicar o fenômeno

de maneira totalmente eficaz. A seguir serão apresentados alguns dos modelos teóricos

existentes. Muitos outros serão deixados de fora, mas poderão ser encontrados em artigos

de revisão que existem sobre o assunto.10, 14, 37, 38

Na tentativa de jogar luz sobre o fenômeno que havia recém descoberto, Meiklejohn12
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propôs um modelo simples, que partia de alguns pressupostos. Ele considerou uma camada

FM que rotaciona de forma ŕıgida, como um todo. Tanto o FM como o AF foram tratados

como monodomı́nios, e a interface entre eles como sendo perfeitamente lisa. A camada

AF possui anisotropia uniaxial no plano, e não rotaciona, permanecendo imóvel durante a

reversão da magnetização da camada FM. Os spins interfaciais AF são não-compensados,

ou seja, possuem momento magnético resultante e apresentam uma interação de troca com

os spins interfaciais FM. O parâmetro que rege esta interação é a constante de energia de

acoplamento de troca interfacial por unidade de volume do FM, JE.

O modelo de Meiklejohn é bem sucedido em prever o deslocamento do ciclo de histe-

rese, porém, o valor previsto por ele para tal deslocamento pode ser ordens de grandeza

maior do que o observado experimentalmente.14 Para estimar o valor de HEB usando este

modelo é necessário conhecer JE, mas este valor é dif́ıcil de ser medido experimental-

mente. Normalmente, se utiliza para o cálculo um valor tal que JAF < JE < JFM , onde

JAF e JFM são as constantes de acoplamento de troca para a camada AF e FM respecti-

vamente. Além da falta de informação sobre JE, existe a suposição de que a interface é

perfeitamente lisa, o que geralmente não é o caso.

Dez anos após a descoberta de Meiklejohn e Bean, Néel propôs uma nova teoria

sobre o EB.39 Seu modelo trazia uma interface AF não-compensada, que poderia sofrer

deformações irreverśıveis durante a reversão da magnetização da camada FM. Esta era

uma grande mudança em relação ao modelo de Meiklejohn, que assumia uma camada

AF ŕıgida, ou com um pequeno desvio de seu eixo de anisotropia. Néel foi o primeiro

a introduzir a possibilidade da evolução de uma parede de domı́nio no interior do AF

durante a reversão da magnetização. Esta parede seria capaz de armazenar parte de

energia de acoplamento de troca envolvida, o que diminuiria o HEB. Apesar destas ideias

inovadoras, o modelo falha em obter valores razoáveis para o deslocamento em campo

das curvas de histerese. Além disso, exige espessuras mı́nimas das camadas FM e AF, o

que restringe muito sua aplicação em filmes finos comumente utilizados nos dias de hoje.

Mesmo assim deve ser exaltado, pois serviu de base para modelos que viriam mais tarde

e trouxe uma nova visão do fenômeno.

Em meados de 1972, Fulcomer e Charap40 propuseram um modelo que considera um

filme fino de material FM coberto por uma camada AF constitúıda de inúmeras pequenas

part́ıculas. Foram levadas em conta diversos tamanhos e formatos de part́ıculas, e uma

boa concordância entre simulação e experimento foi obtida para permalloy oxidado. A

dependência de HEB e HC com a temperatura, mesmo para T > TN , foi prevista com
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sucesso. Este modelo, considerado por alguns como um dos mais bem sucedidos quando

se trata de EB, hoje serve como alicerce para modelos granulares baseados em flutuações

térmicas.

Para obter uma melhor previsão quantitativa dos efeitos do EB, Mauri e colaboradores

propuseram, em 1987, a criação de uma parede de domı́nio no interior do material AF,

impondo assim um limite superior para o valor de HEB. Eles consideraram um acopla-

mento ferromagnético através de uma interface FM/AF perfeitamente lisa. A camada AF

era infinitamente mais espessa do que a FM, e esta última tinha espessura menor do que

a largura de uma parede de domı́nio. Desta forma uma parede de domı́nio não poderia

se desenvolver dentro do FM, evoluindo, então, para o interior do AF. Este foi o primeiro

modelo de domı́nios para o EB após o de Néel, e obteve bons resultados quando se trata

dos valores de HEB. Entretanto, algumas das caracteŕısticas básicas do fenômeno não

puderam ser explicadas por ele, como por exemplo o aumento do HC e a diminuição do

deslocamento em campo das curvas após ciclos repetidos.

Malozemoff, também em 1987, publicou um modelo que introduzia uma interface

aleatoriamente rugosa entre o FM e o AF,19 e foi capaz de obter valores razoáveis para

HEB. Esta rugosidade dava origem a campos magnéticos aleatórios, que agiam sobre

os spins da interface, gerando uma anisotropia unidirecional e, consequentemente, um

deslocamento das curvas de histerese. Infelizmente, este modelo só pode ser aplicado

para AF monocristalinos, tornando-se muito complicado para o caso policristalino, onde

os resultados dependeriam de sua microestrutura. Outro desvantagem é sua dependência

crucial com a concentração de defeitos na interface, e sua incapacidade de prever EB em

interfaces perfeitamente compensadas.

Diferentemente de Mauri41 e Malozemoff,19 Koon21 foi capaz de encontrar, através de

uma análise microscópica, EB em interfaces compensadas. Sua proposta era a de uma

camada FM cuja magnetização se orientava perpendicularmente ao eixo fácil do AF. Com

este acoplamento perpendicular (semelhante ao spin-flop em um bulk AF) tanto interfaces

compensadas como não-compensadas são capazes de produzir valores semelhantes deHEB.

Isto se deve a formação de uma parede de domı́nio no AF, paralela à interface, durante a

reversão da magnetização do FM. Koon também observou uma pequena inclinação relativa

entre os spins interfaciais da camada AF. Entretanto, este efeito acabava sumindo após

algumas mono-camadas.

Os modelos de Malozemoff e Koon foram combinados por Schulthess e Butler42, 43

entre 1998 e 1999. Além dos tradicionais termos de anisotropia, acoplamento e Zeeman,
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eles adicionaram uma interação dipolar entre os momentos magnéticos. Através da solução

da equação de Landau-Lifshitz, incluindo o termo de amortecimento de Gilbert-Kelley,

eles foram capazes de obter as propriedades magnéticas do sistema. Assumindo uma

interface plana, e acoplamento perpendicular entre FM e AF, como no modelo de Koon,

não foi posśıvel observar HEB ̸= 0. Entretanto um aumento na coercividade da camada

FM foi percebido, o que é uma caracteŕıstica comum em sistemas com EB. Adicionando

defeitos à interface, como na proposta de Malozemoff, eles conseguiram obter campos de

EB da mesma ordem de grandeza dos observados experimentalmente. Os valores de HEB,

entretanto, dependem da natureza e concentração dos defeitos interfaciais, o que dificulta

a aplicação deste modelo. Além disso, ele trata somente de sistemas idealizados, onde

ambas as camadas são monocristalinas e comportam-se como mono-domı́nios.

Também em 1999, Stiles e McMichael44 tentaram uma aproximação diferente do pro-

blema, considerando bicamadas FM/AF policristalinas. Ao invés de considerarem átomos

ou momentos magnéticos, eles focaram nos grãos interfaciais da camada AF. Estes grãos

não interagiam entre si, mas eram acoplados via interação de troca e spin-flop com o

FM. Dois tipos diferentes de grãos são considerados. Os estáveis, que mantém sua ordem

magnética durante a reversão da magnetização são responsáveis pelo deslocamento da

curva de histerese. Já os instáveis, desenvolvem uma parede de domı́nio em seu interior,

sendo responsáveis por efeitos histeréticos observados em curvas de torque rotacional e

ressonância ferromagnética.

O modelo de estado de domı́nio (Domain state model) foi introduzido por Nowak e

colaboradores em 2002.45 Ele traz um material AF dilúıdo, com defeitos, representados

por átomos não magnéticos, tanto em sua interface quanto no seu interior. Neste modelo

o EB aparece através de um estado de domı́nio criado no AF durante o resfriamento

em campo. Este estado é metaestável, mas acaba “congelando-se” durante o processo de

resfriamento. A existência de defeitos não magnéticos facilita a criação de uma parede de

domı́nio através destes śıtios, diminuindo a energia necessária para formá-la. O modelo é

capaz de reproduzir muito bem alguns dos resultados experimentais obtidos para materiais

AF cuidadosamente dopados com impurezas não-magnéticas.46, 47

Além dos modelos apresentados acima, ainda podeŕıamos citar Kiwi,48 com seu modelo

para interfaces compensadas; Kim e Stamps49 e sua parede de domı́nio parcial entre outros.
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2.5 Anisotropia rodável

No ińıcio da década de 1960, Prosen e colaboradores50 observaram um novo tipo de

anisotropia magnética em filmes finos de Ni, onde a direção de fácil magnetização poderia

ser selecionada mediante a aplicação de um campo magnético suficientemente forte. O

novo fenômeno foi batizado por eles de rotatable anisotropy, RA, ou anisotropia rodável,∗

em tradução livre. O efeito foi atribúıdo a interação do filme de Ni com uma fina camada

de seu óxido, que é um material AF, formada sobre a superf́ıcie da amostra. Em 1962,

Lommel e Graham51 observaram um efeito semelhante, agora em filmes de Ni depositados

sobre Mo. Mais uma vez uma camada de NiO foi fundamental para a observação do

fenômeno.

Como já mencionado, o aumento da coercividade em filmes contendo uma interface

FM/AF, quando comparados com um filme contendo apenas a mesma camada FM, é

uma das manifestações mais bem conhecidas do EB. A anisotropia rodável surge como

uma explicação posśıvel para este efeito. Podeŕıamos imaginar momentos magnéticos

não-compensados provenientes da camada AF que interagem com o FM. Dependendo da

estabilidade destes momentos, eles poderiam ser carregados pelo FM durante um processo

de reversão da magnetização. Por possúırem sua própria anisotropia, contribuiriam para

um aumento de HC , sem afetar o deslocamento em campo da curva.

Também é posśıvel observarmos a influência do campo de anisotropia rodável em

medidas de ressonância ferromagnética (FMR) executadas em filmes com EB. O que

normalmente se observa é um deslocamento da curva Hres × ϕH , onde Hres representa o

campo de ressonância e ϕH o ângulo de aplicação deste campo no plano do filme. Valores

menores de Hres são observados em amostras com RA quando comparados com aqueles

obtidos para sistemas sem esta anisotropia. O efeito é isotrópico, o que caracteriza uma

anisotropia cujo eixo fácil está sempre alinhado com o campo magnético aplicado.

Alguns modelos foram propostos para explicar este comportamento da FMR em fil-

mes com EB, assim como o aumento de HC . Após um estudo cuidadoso em filmes de

Ni80Fe20 acoplados com NiO, McMichael e colaboradores reproduziram seus resultados

experimentais considerando um termo de RA na forma −M ·HRA. Neste caso HRA era

praticamente paralelo ao campo aplicado H.52 Quando processos irreverśıveis de magne-

tização estão envolvidos, entretanto, é necessário considerarmos uma RA proporcional a

− (M ·H)2 para que seja posśıvel a reprodução de curvas de histerese completas.53 Desta

∗Este nome é comumente utilizado no sul do Brasil. Alguns pesquisadores da região nordeste, entre-
tanto, utilizam a denominação rotatória.
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forma, o acoplamento com os UCS rodáveis é sentido pelo FM como uma anisotropia uni-

axial adicional que possui um eixo de simetria sempre paralelo ao campo aplicado. Esta

aproximação fenomenológica é capaz de explicar qualitativamente tanto o deslocamento

das curvas de FMR quanto o aumento da coercividade.

Fulcomer e Charap,40 em 1972, propuseram um modelo que trata um sistema de grãos

AF com orientações e magnetizações uniformes. O comportamento térmico destes grãos

é estudado, e sua barreira de reversão é determinada por sua anisotropia de volume. Já

no modelo de Stiles e McMichael,44 os grãos são orientados aleatoriamente e apresentam

paredes de domı́nio parciais. Em ambos os modelos, assume-se que a camada AF é dividida

em duas partes, uma com anisotropia rodável e outra com anisotropia não-rodável.

Kim et al.54 simularam os efeitos da RA na magnetoresistência anisotrópica em filmes

de FeMn/NiFe. Eles permitiram mudanças na RA, tanto em sua magnitude quanto na

direção de seu eixo fácil, conforme o valor do campo magnético aplicado era variado.

Os spins AF responsáveis pelo EB foram mantidos em uma direção fixa (anisotropia AF

muito grande) e não foi considerada anisotropia na camada FM. Foi observado por eles

um valor maior de RA para filmes contendo camadas AF mais finas. A partir de uma

determinada espessura, porém, não se observou mais variações desta anisotropia. Este

resultado é consistente com o fato de que filmes AF mais finos possuem um número maior

de grãos instáveis, e são estes que contribuem para a anisotropia rodável.

Radu e colaborados, em 2006,55 consideraram que o comportamento de filmes poli-

cristalinos magneticamente desorientados é similar ao de um sistema de spin glass (SG).

A expressão para a energia utilizada neste modelo, posteriormente chamado de modelo

de SG para o EB,14 difere daquela proposta anteriormente53 pelo uso de uma anisotro-

pia uniaxial, ao invés da de parede de domı́nio, para o AF. Também foi assumido um

desvio do eixo fácil da RA em relação a direção de EB. Foi uma tentativa de explicar

o aparecimento de um máximo de HEB para um campo magnético externo aplicado em

uma direção diferente da de EB. Este efeito, contudo, pode ser reproduzido naturalmente

através de modelos de DWF56, 57 e de AF ŕıgido.58

A origem de outra caracteŕıstica intŕınseca de sistemas com EB também foi atribúıda

a RA por Yang e colaboradores.59 Ao estudarem filmes de NiO/Ni eles perceberam que

a assimetria das curvas de histerese poderia ser explicada através da adição de uma RA

nas simulações. Entretanto, esta explicação só é válida para filmes com camadas finas

de material AF. Naquelas em que esta camada é mais espessa, o fenômeno pode ser

explicado considerando apenas uma competição entre anisotropias, e os grãos rodáveis
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não desempenham papel tão importante.

Temos, portanto, diversos efeitos ligados ao EB que podem ser explicados através de

momentos interfaciais rodáveis. Na seção 5.3 apresentaremos um modelo teórico que con-

sidera a existência destes grãos instáveis, juntamente com grãos estáveis que contribuem

para o deslocamento da curva de histerese. Já na seção 5.3.1, mostraremos que, pelo

menos teoricamente, os efeitos de treinamento atérmicos observados em alguns sistemas

com EB podem ser reproduzidos através de uma RA.
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3 Técnicas experimentais

3.1 AGFM

O Alternating Gradient Force Magnetometer,1, 60(AGFM) ou Magnetômetro de Gra-

diente de Força Alternada, é um dispositivo capaz de medir variações no momento mag-

nético com alta sensibilidade (≈ 10−9Am2). Através dele é posśıvel realizar medidas de

magnetização em filmes com espessuras da ordem de 1 nm. É um equipamento muito

mais senśıvel que um VSM convencional, e pode traçar curvas de histerese mais rapida-

mente que um SQUID. Seu prinćıpio de funcionamento baseia-se na força sofrida por um

momento magnético quando submetido a um gradiente de campo magnético.

O AGFM utilizado na caracterização magnética das amostras estudadas no presente

trabalho não é um equipamento comercial, tendo sido produzido em nosso próprio labo-

ratório. A figura 3.1 mostra esquematicamente a configuração do equipamento. Ele é

constitúıdo basicamente por uma haste, uma cápsula protetora, um eletróımã e pequenas

bobinas de gradiente. A haste é formada por um tubo capilar de vidro. Em uma de suas

extremidades encontra-se um pedaço retangular de vidro, que serve como porta-amostra,

enquanto na outra temos um elemento de material piezoelétrico colado a um suporte

plástico. Pequenos fios de cobre são soldados ao piezoelétrico e o conectam ao suporte

plástico, onde se encontram coletores para a leitura do sinal elétrico.

A cápsula envolve a haste e serve para protegê-la contra choques mecânicos e interfe-

rências eletromagnéticas. Ela possui um conector, ligado aos coletores da haste, utilizado

para transferir o sinal elétrico produzido pelo piezoelétrico até um amplificador Lock-In,

onde ele é lido.

Para que uma medida seja realizada, colocamos uma amostra magnética na extre-

midade da haste, onde encontra-se o suporte de vidro, fixando-a com graxa. Na outra

extremidade da haste, temos incorporado o material piezoelétrico. A amostra é então

magnetizada por um campo magnético DC, HDC, produzido pelas bobinas do eletróımã.
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Figura 3.1: Configuração esquemática do AGFM.

Simultaneamente, ela é submetida a um campo alternado, proveniente das bobinas de gra-

diente. Estas pequenas bobinas configuram-se de forma a produzirem campos em sentidos

opostos, h′, produzindo um gradiente de campo magnético. A aplicação de tal gradiente

alternado gera uma força Fm na amostra, também alternada, que causa uma deflexão da

haste e, consequentemente, produz uma diferença de potencial no piezoelétrico. O sinal

elétrico produzido será proporcional a magnitude do gradiente de campo e a componente

da magnetização da amostra m na direção do campo HDC. Conhecendo o valor do gradi-

ente alternado, podemos obter informação sobre a magnetização da amostra. Procura-se

aplicar o gradiente de campo na mesma frequência da ressonância mecânica do sistema

(piezoelétrico, haste, porta-amostra e amostra), aumentando a amplitude de oscilação

da haste, e maximizando o sinal de sáıda. Pode-se, assim, traçar curvas de histerese

magnética, bastando apenas variar HDC, responsável pela magnetização da amostra. É

importante notar que o equipamento não fornece uma medida absoluta de magnetização,

apenas um sinal elétrico proporcional a esta quantidade.

Temos na figura 3.2 um diagrama de blocos do equipamento, onde todos os seus

componentes estão representados. Aqui podemos ver, além dos componentes citados an-

teriormente, outros itens important́ıssimos para o funcionamento do AGFM. Uma fonte



3.2 Forno resistivo 26

Figura 3.2: Diagrama de blocos do AGFM.

de corrente e um mult́ımetro, juntamente com um sensor Hall, são utilizados para medir

HDC. As bobinas responsáveis pelo gradiente de campo são alimentadas por um gerador

de funções, que conecta-se também com o Lock-in. Através desta comunicação, as fases

do amplificador e do sistema permanecem iguais durante uma medida. O Lock-in, além

de executar a leitura do sinal proveniente do piezoelétrico, controla a fonte de alimenta-

ção das bobinas que magnetizam a amostra. Finalmente, os dados são recebidos por um

computador, onde são armazenados e processados.

Dada a extrema sensibilidade do equipamento, uma câmara protetora é usada para

envolvê-lo. Esta é dotada de um sistema anti-vibração e de isolamento acústico, evitando

que rúıdos do ambiente perturbem as medições

3.2 Forno resistivo

O EB é um fenômeno de interface, e ocorre quando existe contato atômico entre um

material FM e um AF. Entretanto, nem todas as amostras que possuem tal interface apre-

sentam o efeito. Em algumas delas não existe uma estrutura cristalográfica que o favoreça.

O IrMn, por exemplo, deve crescer com uma textura (111) para que seja observado EB.

Certas amostras como-feitas, porém, não exibem um deslocamento da curva de histe-

rese magnética, mesmo possuindo as caracteŕısticas estruturais adequadas. Na realidade,
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o efeito precisa ser iniciado, e para este fim diferentes técnicas podem ser empregadas.

Pode-se fabricar amostras na presença de um campo magnético aplicado, submetê-las a

um bombardeamento iônico também na presença de um campo,61–64 ou ainda expô-las

a campos magnéticos extremamente intensos.65, 66 Tal ativação também pode ser obtida

através de tratamentos térmicos na presença de campo magnético aplicado, como foi feito

neste trabalho.67 No caso de um material FM com anisotropia pequena, mesmo sua mag-

netização remanente é capaz de principiar o fenômeno.68

Figura 3.3: Diagrama de blocos do forno resistivo.

Entende-se por tratamento térmico a exposição de uma amostra a altas temperaturas,

na presença de um campo magnético aplicado. Este procedimento foi realizado por nós

com a ajuda de um forno resistivo, representado na figura 3.3. O equipamento é consti-

túıdo basicamente de uma haste que possui uma resistência elétrica em sua ponta, onde

encontra-se um porta-amostra. A haste é envolvida por uma cápsula, isolando-a do am-

biente. Conectada a esta cápsula existe uma bomba de vácuo, garantindo que a pressão

do sistema mantenha-se baixa durante os tratamentos evitando a oxidação das amostras.

Colocado próximo ao porta-amostra, existe um sensor de temperatura do tipo PT100

que conecta-se a um controlador de potência. Neste controlador somos capazes de pro-

gramar a temperatura na qual desejamos realizar o tratamento térmico. O controlador

faz com que uma corrente elétrica percorra a resistência que existe na ponta da haste,
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fazendo com que o sistema se aqueça. Conforme a temperatura dentro do sistema varia,

o sensor manda esta informação para o controlador de potência, que aumenta ou diminui

a corrente na resistência de maneira a alcançar e manter a temperatura programada.

Para a realização de tratamentos térmicos na presença de um campo magnético ex-

terno, colocamos a haste com as amostras entre as bobinas de um eletróımã. Este é

conectado a uma fonte de corrente, o que nos possibilita controlar o campo aplicado nas

amostras variando a corrente que percorre as bobinas. Um gausśımetro é usado para

monitorar este campo, que no nosso caso sempre estava em torno de 2 kOe.
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4 Procedimentos experimentais

4.1 Amostras

A maioria dos sistemas estudados hoje que apresentam EB são concebidos na forma

de filmes finos. Esta configuração permite um melhor controle de interfaces e facilita

aplicações tecnológicas.69, 70 Além disso, um grande número de combinações diferentes de

materiais FM e AF pode ser empregado nesta configuração. Todas as amostras estudadas

no presente trabalho se apresentam neste formato, as principais delas possuem as seguintes

composições nominais:

• Si(100)/Ru(15 nm)/IrMn4(15 nm)/Co(5 nm)/Ru(3 nm)

• Si(100)/Ru(15 nm)/IrMn4(15 nm)/Cu(0,25 nm)/Co(5 nm)/Ru(3 nm)

O IrMn surge como um excelente material AF do ponto de vista tecnológico, mostrando-

se superior a sistemas tradicionais, como FeMn e NiO.71 Sua boa resistência à corrosão,

alta temperatura de bloqueio e relativamente alta constante de anisotropia são apenas al-

gumas de suas qualidades. Também podeŕıamos citar sua baixa espessura cŕıtica, abaixo

da qual não se observa EB. Apenas algumas camadas atômicas de IrMn são capazes de

produzir o efeito.

Acoplado ao IrMn temos o Co, nosso material FM. Completam a multicamada Ru e,

para uma das amostras, Cu. A camada de 15 nm de Ru depositada diretamente sobre o

substrato de Si serve como camada semente (buffer), influenciando na cristalinidade, ade-

rência e rugosidade do filme. Já a camada superior, de 3 nm, serve apenas como proteção.

Estas amostras fazem parte de uma série maior,31, 72 estudada em trabalhos prévios de

nosso grupo, onde a espessura do espaçador de Cu foi sistematicamente variada. Aqui o

espaçador foi utilizado como um artif́ıcio para modificar a interface FM/AF, tendo em

vista que um de nossos objetivos era estudar a criação de defeitos e inter-difusão na inter-

face devidos aos tratamentos térmicos. Esta amostra, tendo a menor quantidade de Cu,
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também foi escolhida para evitar substituições não-magnéticas no volume do IrMn, cau-

sadas por uma posśıvel difusão durante o aquecimento (note que Co e Cu são imisćıveis).

Os filmes são mostrados esquematicamente na figura 4.1.

Figura 4.1: Configuração dos filmes finos estudados no presente trabalho.

4.2 Produção das amostras

Diversas técnicas podem ser empregadas na fabricação dos filmes, dentre elas destaca-

mos o desbastamento iônico, ou sputtering,73 que foi a técnica utilizada na produção das

amostras estudadas neste trabalho. Trata-se de um processo de vaporização f́ısica, não

térmica, de átomos de uma superf́ıcie (alvo) através do bombardeamento de part́ıculas

energéticas. Tais part́ıculas energéticas são geralmente ı́ons de um material gasoso acele-

radas por um campo elétrico. Uma vez ejetadas do alvo, as part́ıculas podem se depositar

em um substrato, formando assim o filme fino.

A deposição de filmes via desbastamento iônico é feita dentro de uma câmara fechada,

conectada a um sistema de vácuo. Dentro da câmara temos um canhão, sobre o qual

colocamos o alvo composto do material que pretendemos depositar. O substrato onde o

filme será crescido se coloca, em geral, diametralmente oposto ao alvo. Admite-se então

vácuo no sistema, de maneira a evitar posśıveis contaminações. Logo após se introduz o

gás que será responsável por fornecer os ı́ons a serem acelerados, em geral se utiliza argônio.

O canhão é então ligado e cria uma diferença de potencial entre o alvo e o substrato. Isto

faz com que o gás no interior da câmara se ionize, formando uma mistura de elétrons

e ı́ons, um plasma. Os ı́ons são acelerados, e ao colidirem com o alvo são capazes de

remover átomos de sua superf́ıcie e ejetá-los. Estes átomos acabam se depositando sobre

o substrato e formam o filme.

A configuração descrita no parágrafo anterior é apenas uma das posśıveis na deposição

de um filme via sputtering. Ela é conhecida como diodo DC. Para alvos isolantes, por
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exemplo, utiliza-se o chamado sputtering RF (rádio frequência). Neste caso um potencial

periódico é introduzido, com uma frequência entre 0, 5 e 30 MHz. Durante parte de cada

ciclo, o potencial é capaz de acelerar os ı́ons e promover o desbastamento do alvo. Na

outra parte do ciclo os elétrons do plasma são atráıdos para o alvo e evitam um acúmulo

de cargas.

Uma configuração eficiente e muito utilizada na deposição de filmes finos é omagnetron

sputtering. Ao coliderem com o alvo, os ı́ons podem perder esta condição e tornarem-

se neutros. Desta forma eles deixam de ser úteis para o processo de desbastamento.

Entretanto, elétrons, chamados secundários, são ejetados do alvo durante as colisões, e

são fortemente repelidos. Estes têm energia suficiente para colidirem com um átomo e

re-ionizá-lo. Em um processo de sputtering diodo DC, por exemplo, esta re-ionização não

é muito eficiente para manter a descarga, pois os elétrons são acelerados para longe do

alvo. Na tentativa de solucionar este problema criou-se o magnetron sputtering. Trata-se

da utilização de campos magnéticos para confinar os elétrons secundários em uma região

próxima ao alvo, de maneira a manter a ionização dos átomos do gás e, consequentemente,

o desbastamento do alvo. Esta, mais especificamente, foi a técnica utilizada na deposição

das amostras utilizadas neste trabalho.

As multicamadas estudadas foram produzidas na França, por C Deranlot e F. Petroff.

A deposição foi feita via magnetron sputtering RF no Unité Mixte de Physique CNRS/

Thales, Université Paris-Sud, Orsay. Para todos os filmes a pressão de base na câmara

foi de 5 × 10−8mbar. Uma atmosfera de Ar foi utilizada para o desbastamento, onde a

pressão foi mantida em 2, 5 × 10−3mbar para o Ru, o Cu e o Co. Já para o IrMn foi

utilizada uma pressão de 1, 0× 10−2 mbar.

4.3 Tratamentos térmicos

Como já foi discutido anteriormente, para a maioria dos sistemas com EB é necessário

que o efeito seja ativado. Uma das maneiras de se fazer isto é através de um tratamento

térmico, ou recozimento, na presença de um campo magnético. Este foi o procedimento

utilizado por nós, com a ajuda do forno resistivo descrito na seção 3.2. Mais do que

isto, um dos objetivos deste trabalho era justamente estudar a influência dos tratamentos

térmicos sobre os parâmetros do EB. Entretanto, mesmo para uma única amostra, esta

pode ser uma tarefa que consome muito tempo, gerando uma grande quantidade de in-

formação. Muitos parâmetros podem ser variados, cada um deles podendo ter influência
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significativa nos resultados. Temos, basicamente, o tempo de tratamento, a temperatura

Tann, a direção (θann) e a intensidade do campo Hann aplicado durante o processo.

Inúmeros recozimentos foram realizados, com diferentes conjuntos de parâmetros. Es-

colhemos manter Hann = 2kOe para todos os tratamentos. Este campo é suficiente para

saturar magneticamente a camada FM de nossas amostras, o que é desejável para a obten-

ção de EB. Desta forma mantivemos constante um dos parâmetros envolvidos. A pressão

no forno também foi controlada, tendo sido mantida sempre na ordem de 10−6mbar.

Os filmes como-depositados apresentaram um pequeno deslocamento de suas curvas

de histerese, como mostra a figura 4.2. Além disto, podemos notar o formato muito pe-

culiar destas curvas, que parece indicar a existência de duas fases magnéticas. Em outro

estudo de nosso grupo,74 onde a contribuição do espaçador de Cu foi analisada, torna-se

claro que este formato de curva é uma assinatura do EB. Filmes com uma camada de

Cu muito espessa, que não apresentam EB, também não possuem curvas de magnetiza-

ção com esta forma para amostras como-feitas. Provavelmente o campo magnético do

magnetron, mesmo sendo pequeno, foi capaz de induzir uma direção preferencial de EB

durante a deposição. Antes de cada tratamento esta direção foi determinada, assim como

o sentido de máximo HEB, ao qual iremos nos referir como eixo fácil de magnetização

(ef ). Definimos, então, θann como o ângulo entre o Hann e este sentido, sempre aplicando

o campo no plano do filme. Para a maioria dos casos mantivemos θann = 0◦, entretanto,

este ângulo foi variado para determinados valores de Tann.

Uma variação sistemática da temperatura foi realizada para ambas as amostras, com

θann = 0◦ e duração de tratamento de 15 minutos. A temperatura mı́nima foi de 75 ◦C

e a máxima de 300 ◦C. Tratamentos a temperaturas mais altas poderiam gerar difusão e

defeitos interfaciais, danificando as amostras.

Cada um dos casos mencionados acima foi realizado com um pedaço diferente de

amostra, que media aproximadamente 0, 3× 0, 3 cm2. A grande maioria destes filmes foi

submetida a apenas um tratamento. Todavia, para algumas temperaturas espećıficas, foi

feito um estudo dos efeitos de recozimentos consecutivos.

4.4 Caracterização magnética

As curvas de histerese obtidas durante a confecção deste trabalho foram traçadas

utilizando o AGFM apresentado na seção 3.1. As medidas foram sempre realizadas em

temperatura ambiente, com um campo de no máximo 2 kOe aplicado no plano do filme.
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Figura 4.2: Curvas de histerese obtidas via AGFM para as amostras como-feitas. Ambas as
curvas foram medidas no eixo de EB, onde os valores máximos de HEB são observados.

Este campo é suficiente para saturar magneticamente a camada FM de nossos filmes,

evitando posśıveis efeitos de minor loops.75

Medidas de magnetização com variação angular foram realizadas para cada uma das

amostras, como-depositadas e tratadas. Em outras palavras, cada filme foi medido inú-

meras vezes, com o campo magnético do AGFM aplicado em diferentes direções no plano.

Definida uma referência, em geral o eixo de EB, foram feitas medições a cada 10◦. Um ćır-

culo graduado ajudou na determinação destes ângulos. Infelizmente, este não é o método

ideal e nossa precisão não é maior do que 5◦ neste tipo de procedimento.

Os primeiros laços de histerese de cada amostra foram repetidos algumas vezes, man-

tendo os parâmetros do magnetômetro constantes. Nenhuma diferença nas curvas foi

observada, o que indica que o sistema estudado não apresenta efeitos de treinamento.

Além disso, demonstra a estabilidade de nosso sistema de medidas.

4.5 Caracterização estrutural

No ano de 1912, o f́ısico alemão von Laue decidiu incidir um feixe de raios-x sobre uma

amostra cristalina. Na época existiam indicações de que os raios-x poderiam ser ondas
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Figura 4.3: Figura esquemática da difração de raios-x.

eletromagnéticas com comprimento de onda da ordem de 1 ou 2 Å. Também existiam

ind́ıcios de que materiais cristalinos eram formados a partir da repetição periódica de

blocos fundamentais, átomos ou moléculas, que encontravam-se afastados também por

alguns Å. Já em seu primeiro experimento von Laue conseguiu provar que as duas coisas

eram verdade, ao observar a difração do feixe de raios-x pelo cristal. Desde então um

enorme avanço foi alcançado na área, e as mais diversas estruturas foram minuciosamente

caracterizadas.

A técnica de difração de raio-x é relativamente simples, baseando-se no espalhamento

da radiação incidente pelos átomos do material que está sendo analisado. Este espa-

lhamento se dá em todas as direções, porém, quando se está examinando um material

cristalino, existirão determinadas direções em que os feixes espalhados por diferentes pla-

nos atômicos se encontrarão completamente em fase, interferindo construtivamente. Para

que esta interferência construtiva ocorra é necessário que a diferença entre caminhos óp-

ticos de raios distintos, indicada em vermelho na figura 4.3, corresponda a um múltiplo

inteiro do comprimento de onda incidente.4, 76 Esta condição pode ser expressa através da

chamada Lei de Bragg

2d sen θ = nλ , (4.1)

onde d representa a distância entre planos atômicos, θ o ângulo entre estes planos e a

radiação incidente, λ o comprimento de onda desta radiação e n um número inteiro.

Desta forma, conhecendo o comprimento de onda dos raios-x incidentes e medindo o

ângulo de incidência é posśıvel determinarmos experimentalmente a distância entre os
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planos atômicos.

Realizamos uma caracterização estrutural através das técnicas de difratometria e refle-

tividade de raios-x. A primeira técnica é capaz de determinar qual é a estrutura cristalina

de nossos filmes. A segunda, que consiste na incidência em baixo ângulo da radiação, é

capaz de revelar as espessuras de cada camada e, até certo ponto, caracterizar as inter-

faces entre elas. Infelizmente, os inúmeros tratamentos térmicos consumiram totalmente

os filmes estudados, e não existiam, portanto, amostras com dimensões adequadas para

uma caracterização. Utilizamos, então, um filme de composição nominal Si(100)/Ru(15

nm)/IrMn4(15 nm)/Cu(0,5 nm)/Co(5 nm)/Ru(3 nm) que fazia parte da mesma série de

amostras estudadas neste trabalho, tendo sido depositada sob as mesmas condições. O

filme foi tratado termicamente antes da análise em duas temperaturas distintas: 200 ◦C e

300 ◦C. Os recozimentos foram realizados na presença de um campo magnético de 1, 5 kOe,

durante 15 minutos.
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5 Resultados e discussões

5.1 Modelo teórico

Antes de apresentarmos os resultados experimentais obtidos neste trabalho, seria in-

teressante expormos o modelo teórico utilizado para extrair alguns parâmetros das curvas

de magnetização. Trata-se de um modelo que considera um material FM policristalino

acoplado com um AF, também policristalino. Na interface entre eles existem clusters

de spins ferromagneticamente ordenados que possuem propriedades distintas, tanto das

do FM quanto das do AF. O’Grady et al.38 observaram este tipo de comportamento em

filmes de IrMn/CoFe e assumiram que os spins não-compensados (UCS) faziam parte da

camada AF, e “congelavam” espontaneamente na interface. Já Berkowitz et al.77, ao es-

tudar uma bicamada de NiFe/CoO, consideraram que os clusters eram part́ıculas ferro-

ou ferrimagnéticas que se formaram através de reações qúımicas.

Estudos prévios de nosso grupo, através da técnica de ressonância ferromagnética,

mostraram que para amostras de IrMn/Cu/Co, da mesma série das estudadas neste tra-

balho, existe um campo adicional agindo sobre o FM, o campo de anisotropia rodável,56, 78

HRA. Este se origina de momentos magnéticos parcialmente estáveis que se encontram

na interface, e que rotam irreversivelmente quando a magnetização da camada FM é

revertida. O acoplamento com estes spins é sentido pelo material FM como uma aniso-

tropia uniaxial adicional que, apesar de contribuir para o aumento de HC , não leva a um

deslocamento em campo da curva de histerese.

O deslocamento do ciclo de histerese se deve ao acoplamento entre o material FM e

UCS estáveis e anisotrópicos da interface. Estes, por sua vez, encontram-se acoplados com

o AF, extraindo principalmente dáı seu campo de anisotropia, Hucs. Podemos considerar

que durante a reversão da magnetização existe a evolução de uma parede de domı́nio no

AF, ou uma reconfiguração de paredes já existentes. Neste caso, o termo de energia de

anisotropia uniaxial dos UCS estáveis, Hucs cosϕucs, se tornaria idêntico ao de um material

AF que obedece o modelo de formação de parede de domı́nio (DWF).41 A energia livre do
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sistema, normalizada por MSt (magnetização de saturação do FM multiplicada por sua

espessura) poderia ser escrita da seguinte forma, para um campo magnético H aplicado

no plano do filme:

η = − H cos(ϕH − ϕFM)− 1

2
HU cos2 ϕFM

− Hucs cosϕucs −HE cos(ϕucs − ϕFM)

− 1

2
HRA cos2(ϕH − ϕFM). (5.1)

Na equação (5.1) identificamos HE como o campo de acoplamento de troca entre os

UCS e o FM, sendo HU o campo de anisotropia uniaxial deste último. HRA representa

o campo de anisotropia rodável. Estes campos podem ser escritos como HE = JE
MSt

,

HU = 2KU

MS
e HRA = 2KRA

MS
onde JE é a constante de acoplamento de troca interfacial e

KU e KRA as constantes de anisotropia. Os ângulos ϕH e ϕFM são aqueles que H e MS

formam com a direção de EB, respectivamente.
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Figura 5.1: Curvas de magnetização simuladas numericamente para eixo fácil (painel da es-
querda) e eixo dif́ıcil (direita) de magnetização. Nı́vel superior: HRA variável mantendo a soma
HU +HRA constante; ńıvel intermediário: HE variável; ńıvel inferior: Hucs variável. Os valores
dos parâmetros mantidos constantes são dados no centro de cada ńıvel da figura.

Curvas experimentais foram simuladas com sucesso através deste modelo e serão apre-

sentadas na próxima seção. Antes disto, porém, exploraremos um pouco mais este aparato

numérico, discutindo como a variação de parâmetros influencia nas caracteŕısticas das cur-

vas de magnetização. A figura 5.1 traz curvas simuladas numericamente para eixos fáceis
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(painéis da esquerda) e eixos dif́ıceis (painéis da direita). Em cada um dos ńıveis da figura,

um determinado conjunto de parâmetros foi mantido fixo, enquanto um outro era variado.

No superior temos HU +HRA = 100Oe, HE = 100Oe e Hucs = 500Oe e uma variação de

HRA entre 0 e 80Oe. Aqui é importante salientar que a expressão usada para o campo de

anisotropia Hucs e aquela para a camada interfacial de spins do AF no modelo de formação

de parede de domı́nio são idênticas, Hucs = HW . Como resultado temos uma curva de

histerese independente de HRA para o eixo fácil, enquanto que no eixo dif́ıcil a declividade

das curvas na origem aumenta com a razão HRA

HU
. Este resultado é perfeitamente razoável,

pois a anisotropia rodável funciona como uma uniaxial adicional, de maneira que apenas

a soma HU +HRA influi no traçado das curvas no ef. A expressão para a anisotropia total

no ef é dada por79, 80

Hef
A = HU +HRA +

HEHucs

HE +Hucs

. (5.2)

Entretanto, ao aplicarmos o campo magnético no ed os eixos fáceis da camada FM e dos

momentos rodáveis tornam-se ortogonais, modificando o sinal de HRA na expressão acima:

Hed
A = HU −HRA +

HEHucs

HE +Hucs

. (5.3)

Conclúımos, portanto, que é necessário uma análise tanto no ef quanto no ed, onde HRA

HU

é importante, para que se possa separar as duas contribuições.

No ńıvel central temos curvas para HU , HRA e Hucs constantes, com diferentes valores

de HE. Agora são claras as modificações no ef e no ed. Nota-se uma dependência de

HEB e também de HC com HE para as curvas simuladas no ef. Conforme HE aumenta,

observamos um maior deslocamento da curva e uma diminuição de sua coercividade. Para

o ed temos, novamente, mudanças nas declividades das curvas nas proximidades da origem.

Esta inclinação é maior para valores menores de HE, ao contrário do que t́ınhamos com

HRA, onde ela aumentava juntamente com o campo de anisotropia.

Finalmente, no ńıvel inferior, mostramos curvas calculadas para diferentes valores

de Hucs, com todos os outros parâmetros mantidos constantes. Praticamente não se

nota mudanças no ed, mesmo para valores significativamente diferentes de Hucs. Para

as curvas no ef, podemos perceber mudanças em HC , que mostra uma diminuição para

valores pequenos do parâmetro em questão.

Em resumo, as curvas simuladas para o ef apresentam grande dependência com HE

apenas, enquanto aquelas para o ed são senśıveis a HE e HRA.
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5.2 Resultados experimentais

O principal objetivo de nosso trabalho é tentar entender melhor o fenômeno de EB.

Não temos a pretensão de compreendê-lo totalmente, mas sim de avançar um pequeno

passo nessa direção. Para isto estudamos os filmes de IrMn/Co e IrMn/Cu/Co descritos

na seção 4.1. O movimento inicial foi o de mapear o comportamento dos parâmetros de

EB em função da temperatura dos tratamentos térmicos utilizados para ativar o efeito.

Como podemos ver claramente na figura 4.2, ambas as amostras já apresentavam o efeito

como-depositadas. Suas curvas de histerese apresentam um formato t́ıpico de um sistema

contendo dois tipos distintos de domı́nios magnéticos, orientados localmente em direções

opostas. Isto, provavelmente, se deve a um padrão estampado no material FM pelo AF

durante a deposição.81 As curvas tratadas mostram um formato completamente diferente,

como podemos ver na figura 5.2. Esta figura traz laços de histerese representativos obti-

dos para amostras de IrMn/Cu/Co, tanto como-feitas (a), medidas no ef e no ed, quanto

tratadas (b). Amostras tratadas com Tann > 150 ◦C apresentam curvas com um formato

bem definido, próximo do retangular, o que caracteriza uma única fase magnética. Já para

temperaturas menores, como por exemplo Tann = 130 ◦C, os laços ainda se mostram bas-

tante arredondados. Resultados semelhantes foram obtidos para as amostras de IrMn/Co,

e algumas curvas estão representadas na figura 5.3. Todos os tratamentos apresentados

foram realizados com θann = 0◦, ou seja, aplicando o campo magnético no ef, e tiveram

duração de 15 minutos.
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Figura 5.2: Curvas de histerese para a amostra de IrMn/Cu/Co. (a) Campo do magnetômetro
aplicado no eixo fácil (ćırculos) e no eixo dif́ıcil (quadrados) de magnetização para as amostras
como-feitas. (b) Curvas medidas no eixo fácil para amostras tratadas com Tann = 130, 210 e
300 ◦C durante 15 minutos.

Claramente nota-se nas figuras 5.2 e 5.3 que existe uma forte dependência entre a tem-
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peratura de tratamento e o valor de HEB e HC . Esta relação entre Tann e os parâmetros de

EB é mostrada na figura 5.4. Para ambas as amostras podemos perceber um crescimento

gradual de HEB até uma certa temperatura limite, experimentando, em seguida, uma

diminuição aproximadamente linear. Para filmes sem o espaçador de cobre observamos

um máximo próximo de 180 ◦C. Já para filmes com Cu este fica em torno de 210 ◦C.

Os formatos das duas curvas são muito semelhantes, e podeŕıamos citar como principal

diferença entre elas os valores de deslocamento maiores obtidos para a amostra sem espa-

çador. Isto, entretanto, não é nada surpreendente. A camada de 0, 25 nm provavelmente

não é completa,57 permitindo contato direto entre a camada FM e a AF. O que ocorre

é uma diminuição da área de contato FM/AF, diminuindo assim o valor de HE = JE
MSt

.

Como temos HEB ∝ HE, observa-se uma diminuição do efeito. A mesma figura também

traz o comportamento de HC em função de Tann. Para ambas as amostras nota-se um

decréscimo gradual da coercividade até 200 ◦C, tornando-se praticamente constante para

temperaturas de recozimento maiores.
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Figura 5.3: Curvas de histerese para a amostra de IrMn/Co. (a) Campo do magnetômetro
aplicado no eixo fácil (ćırculos) e no eixo dif́ıcil (quadrados) de magnetização para as amostras
como-feitas. (b) Curvas medidas no eixo fácil para amostras tratadas com Tann = 150, 200 e
300 ◦C durante 15 minutos.

Resultados qualitativamente similares são encontrados na literatura para outros siste-

mas com EB, como por exemplo FeMn/NiFe82 e NiFe/IrMn.83 Em filmes de CoFe/IrMn,83

recozimentos de até 300 ◦C não produziram mudanças em HEB, entretanto um aumento

gradual da coercividade foi observado. Já em bicamadas de IrMn/CoFeB,29, 38 verificou-se

somente um aumento de HEB com Tann. Um comportamento semelhante também é obser-

vado em filmes de Co(4 nm)/IrMn(10 nm), onde uma camada de Co mais espessa do que

4 nm não demonstra variação significativa do campo de EB.84 O HEB de camadas de CoFe

na configuração bottom-pinned, onde a camada AF é depositada abaixo da FM, mostrou



5.2 Resultados experimentais 41

um aumento drástico com tratamentos térmicos para campos magnéticos suficientemente

grandes. Assim como em nossas amostras, porém, acima de uma certa temperatura (que

neste caso foi de 180 ◦C) percebeu-se uma diminuição deste campo com Tann crescente.

HEB chegou a tornar-se menor do que o obtido para as amostras como-depositas quando

a temperatura de recozimento ultrapassou 270 ◦C.
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Figura 5.4: Campo de EB e coercividade obtidos no eixo fácil para filmes de
IrMn/Cu(0,25 nm)/Co (ćırculos cheios) e IrMn/Co (quadrados vazios) em função da tempe-
ratura de recozimento. Barras de erro de para HEB e HC são do tamanho dos pontos. As linhas
servem apenas como guias para os olhos.

Takenaga et al.85 estudaram a variação de HEB com Tann no sistema IrMn/CoFe,

aplicando um campo magnético de 1 kOe durante os tratamentos. Eles observaram um

aumento gradual de HEB até Tann ≈ 200 ◦C, entretanto este permaneceu constante para

temperaturas maiores, independentemente de θann. Também em filmes de IrMn/CoFe,

Imakita et al.86 reportaram um comportamento de HEB × Tann qualitativamente similar

ao nosso, onde um decréscimo gradual do campo de EB foi observado para temperaturas

de tratamento maiores do que 280 ◦C. Esta diminuição foi atribúıda por eles a uma

inter-difusão das camadas de IrMn e de CoFe.

Um dos mecanismos capazes de aumentar o valor de HEB durante o processo de

recozimento é o alinhamento termicamente ativado dos UCS interfaciais através de um

torque exercido pela camada FM saturada. Este pode ser acompanhado por uma diluição

do material AF e criação de defeitos não-magnéticos em seu bulk, diminuindo a anisotropia

do AF ou seu volume magnético efetivo.46, 87 Este último, porém, poderia ser descartado

em nosso caso, pois a amostra que poderia apresentar defeitos não-magnéticos, isto é, a

com espaçador de cobre, apresenta um crescimento menos abrupto de HEB do que o filme
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sem espaçador.

A diminuição do campo de EB para Tann > 210 ◦C, ou para Tann > 180 ◦C no caso

da amostra sem espaçador, pode ter muitas explicações. Já foram observados diversos

mecanismos capazes de produzir este efeito, dentre eles temos uma mistura (intermixing)

das interfaces, ou seja, uma migração do Mn para o interior da camada de Co, acarretando

uma diminuição do momento magnético do FM. O fenômeno também poderia ser atribúıdo

a criação de defeitos na interface, que poderiam diminuir a simetria dos campos cristalinos

levando a um aumento de anisotropia por deformações estruturais locais e tensões elásticas

associadas.49 Ainda podeŕıamos citar a relaxação da estrutura magnética frustrada do AF,

que é normalmente associada apenas com estruturas top-pinned, onde o material AF é

depositado por cima do FM. Um decréscimo dos defeitos estruturais no volume do material

AF, acompanhado de uma relaxação estrutural na interface também poderiam produzir

o mesmo efeito.

Apesar de serem geralmente aceitos quando se trata de temperaturas de recozimento

elevadas, os dois primeiros mecanismos citados acima não são os ideias para explicar o

comportamento decrescente de HEB(Tann) de nossas amostras. A primeira evidência que

suporta esta hipótese é a declividade do decréscimo linear experimentado porHEB, que é a

mesma para ambas as amostras. Este não é o tipo de comportamento que esperaŕıamos no

caso de criação de defeitos e intermixing interfacial. As mudanças provenientes dos trata-

mentos térmicos deveriam ser diferentes para os filmes de IrMn/Co e IrMn/Cu/Co, já que

estes apresentam interfaces distintas. Desta forma, a criação de defeitos não-magnéticos

interfaciais não pode ser a única responsável pela diminuição observada, sugerindo que

modificações no volume do material AF88 podem estar agindo neste sentido.

Outra evidência que reforça a hipótese de modificações no bulk do AF é obtida através

de uma análise de raios-x. A figura 5.5 traz curvas de difração de raios-x obtidas para

uma amostra de IrMn/Cu(0,5 nm)/Co tratada em duas temperaturas diferentes, 200 ◦C e

300 ◦C, durante 15 minutos na presença de um campo magnético de 2 kOe. Cada espectro

corresponde a uma média de dez medidas consecutivas. O painel superior mostra medidas

de alto ângulo, onde podemos notar uma clara separação entre os picos do IrMn ⟨111⟩
e do Ru ⟨002⟩. A amostra tratada em 300 ◦C apresenta um aumento no pico ⟨111⟩ do

IrMn em relação àquela recozida em temperatura mais baixa. Isto indica uma melhora

na cristalinidade e/ou um aumento no tamanho dos grãos da camada de IrMn para va-

lores maiores de Tann. Como os picos do Co ⟨111⟩ e do Ru ⟨101⟩ encontram-se muito

próximos, não somos capazes de identificar as mudanças sofridas por estes em diferentes
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temperaturas de recozimento.
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Figura 5.5: Painel superior: padrões de difração de raios-x para um filme de IrMn/Cu(0,5
nm)/Co tratado termicamente em 200 e 300 ◦C, respectivamente, durante 15 minutos. Painel
inferior: respectivos padrões de refletividade (pontos), acompanhados de uma simulação com-
putacional (linhas). Para uma melhor visualização, uma das curvas foi deslocada para baixo.

As medidas de refletividade obtidas para as mesmas amostras são mostradas no pai-

nel inferior da figura 5.5. Os pontos representam dados experimentais, enquanto as linhas

foram obtidas através de simulações, com o programa Philips WINGIXA. Os parâme-

tros utilizados nas simulações concordam com os valores nominais da amostra e podem

ser observados na tabela 1. As barras de erro foram estimadas através do parâmetro

χ2 =
∑

[log(Ical) − log(Iexp)]
2, onde Ical e Iexp correspondem, respectivamente, a intensi-

dades de refletividade calculadas e experimentais. Podemos ver que as curvas simuladas

reproduzem muit́ıssimo bem os dados experimentais, indicando espessuras praticamente

iguais às nominais. Apesar desta técnica não distinguir entre rugosidade e inter-difusão,

os parâmetros quase idênticos para ambas as amostras indicam fortemente que não houve

modificação nas interfaces AF/FM durante o processo de recozimento.

Outro estudo de nosso grupo, feito recentemente em amostras de Co(3 nm)/IrMn/Co(7

nm), aponta na mesma direção. Uma amostra como-depositada e outra tratada a 215 ◦C

foram analisadas através das técnicas de microscopia eletrônica de transmissão (TEM) e

nano beam diffraction (NBD). As medidas foram feitas em um microscópio JEOL JEM-
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Tabela 1: Valores de espessura e rugosidade extráıdos de medidas de refletividade
de raios-x através de simulações numéricas para amostras de composição nominal
Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Cu(0,5 nm)/Co(5 nm)/Ru(3 nm). As amostras foram tratadas termi-
camente em 200 e 300 ◦C, respectivamente, durante 15 min, na presença de um campo magnético
de 2 kOe.

Espessura (nm) Rugosidade rms (nm)
200 ◦C / 300 ◦C 200 ◦C / 300 ◦C

Ru 14,923 (± 0,015) / 14,948 (± 0,020) 0,690 (± 0,030)/ 0,702 (± 0,050)
IrMn 15,065 (± 0,015) / 15,500 (± 0,020) 0,892 (± 0,035)/ 0,793 (± 0,055)
Cu 0,535 (± 0,015) / 0,545 (± 0,020) 0,588 (± 0,250)/ 0,585 (± 0,250)
Co 5,286 (± 0,015) / 5,297 (± 0,020) 0,882 (± 0,035)/ 0,959 (± 0,025)
Ru 2,929 (± 0,015) / 3,063 (± 0,020) 0,608 (± 0,010)/ 0,248 (± 0,010)

2100, com um canhão de elétrons LaB6 operando em uma voltagem de aceleração de

200 kV. Uma inspeção minuciosa nas imagens de TEM indicou que não existe difusão

considerável entre as camadas de Co e IrMn. Diferentes regiões da camada mais fina de

Co da amostra tratada foram inspecionadas pela técnica de NBD, através de um feixe

de aproximadamente 2 nm de diâmetro. Esta análise revelou apenas Co com estrutura

cúbica de face centrada e nenhum traço de Mn foi encontrado. Estudos indicam que

uma camada top pinned em sistemas contendo interfaces CoFe/IrMn é mais propensa a

difusão.89 Desta forma podeŕıamos esperar que nossa camada de Co bottom pinned seja

mais resistente a este processo, o que descartaria intermixing entre esta e a camada de

IrMn. A figura 5.6 apresenta uma imagem de TEM da amostra recozida, assim como um

padrão de NBD representativo da camada de 3 nm de Co.

Em um estudo recente, Du e colaboradores90 observaram um comportamento seme-

lhante de HEB×Tann ao encontrado por nós. Foram analisados filmes finos de IrMn/CoFe

e IrMn/CoFeB, ambos depositados sobre camadas sementes de CoFe. A inter-difusão foi

apontada por eles como posśıvel mecanismo causador da diminuição de HEB com o au-

mento de Tann. Este efeito, entretanto, só foi observado para temperaturas de recozimento

maiores do que 350 ◦C, após tratamentos com uma hora de duração. Segundo os autores,

o aumento abrupto de HC acima de Tann = 350 ◦C reforça esta hipótese. No nosso caso,

porém, a temperatura e a duração dos tratamentos são bem menores e não se observa

aumento na coercividade.

Um aumento na cristalinidade e/ou no tamanho dos grãos da camada AF, portanto,

segue como forte candidato para explicar o comportamento dos campos de EB em nossos

filmes. Este tipo de modificação estrutural resultaria em um aumento da rigidez de troca,

AAF , em HW , uma vez que HW ∝
√
AAF , e consequentemente em Hucs. Como podemos
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Figura 5.6: Imagem de TEM obtida para uma amostra de Co(3 nm)/IrMn/Co(7 nm) recozida
em campo magnético a uma temperatura de 215 ◦C. No painel superior direito temos um padrão
de NBD representativo da camada de 3 nm de Co obtido para esta mesma amostra.

notar no painel inferior da figura 5.1, este último parâmetro, entretanto, não tem grande

influência no HEB. Já o acoplamento de troca AF, JAF , que é diretamente proporcional a

AAF , poderia gerar mudanças. Um aumento deste parâmetro resultaria em uma estrutura

AF mais estável e bem organizada.

Os filmes como-depositados estudados apresentam uma estrutura granular. Desta

forma, esperamos que antes de serem tratados termicamente estes filmes possuam UCS

interfaciais distribúıdos quase que isotropicamente no plano do filme. A tarefa do reco-

zimento é indicar um sentido preferencial de orientação para estes momentos, através do

torque gerado pela camada FM saturada pelo campo magnético. Quanto maior o nú-

mero de momentos ativados, ou seja, alinhados com o campo, e que permanecem estáveis

durante um ciclo de histerese, maior HEB. A figura 5.4, neste caso, indicaria que para

Tann = 200 ◦C foi posśıvel ativar um maior número de spins do que para qualquer outra

temperatura, considerando o filme de IrMn/Cu/Co. Alguns tratamentos térmicos foram

realizados nesta temperatura para θann = 0◦, 90◦ e 180◦. Não foram observadas grandes

diferenças entre as curvas de histerese obtidas com estes tratamentos, e eixos de EB foram

sempre encontrados na direção de Hann. Ou seja, o campo magnético, em conjunto com a

temperatura elevada, é capaz de criar uma nova direção de EB, determinada pela direção

e sentido de Hann. Torna-se evidente que grandes deslocamentos só podem ser obtidos se

um bom número de UCS interfaciais estiver apto a ser ativado. Nossos resultados sugerem

que amostras recozidas em temperaturas mais altas do que Tann = 200 ◦C (180 ◦C para

filmes sem Cu), por apresentarem melhor cristalinidade e/ou maiores grãos, sofrem uma
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diminuição de seus UCS dispońıveis, o que leva a uma diminuição de HEB. Um material

AF mais bem organizado e estável, com um valor mais alto de JAF , poderia, portanto,

recuperar momentos não-compensados de sua interface e reintegrá-los a sua estrutura.
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Figura 5.7: Curvas de magnetização para amostras de IrMn(15 nm)/Cu(1,2 nm)/Co(7 nm)
tratadas em 200 ◦C durante 15 e 60 minutos na presença de campo magnético, juntamente com
a curva obtida para a amostra como-feita.

Podemos obter algumas informações sobre os efeitos dos tratamentos térmicos na ca-

mada de Co de maneira indireta, analisando um filme de IrMn(15 nm)/Cu(1,2 nm)/Co(7

nm). Para isto dois tratamentos térmicos distintos foram realizados, um com duração de

15 minutos e o outro de 60, ambos em 200 ◦C e na presença de um campo magnético apli-

cado. A figura 5.7 mostra as curvas de magnetização obtidas para estes tratamentos, assim

como a curva para a amostra como-feita. Em trabalhos anteriores,57 nosso grupo mostrou

que para um espaçador de Cu maior do que 1 nm, em filmes depositados via magnetron

sputtering, as camadas AF e FM encontram-se completamente desacopladas. Como era

esperado, nenhuma das curvas mostradas na figura 5.7 apresenta qualquer deslocamento

em campo. Entretanto, nota-se claras modificações com a duração do tratamento. En-

quanto que para o recozimento de 15 minutos praticamente não existem mudanças, o de

60 minutos proporcionou uma diminuição na coercividade, um arredondamento da curva e

aumentou o campo de saturação. Isto indica que, para um tratamento de curta duração,

não existem modificações nas caracteŕısticas magnéticas da camada de Co, e provavel-

mente as caracteŕısticas estruturais também permanecem intocadas. Quando se trata do

tratamento mais longo, encontram-se relatos na literatura de que o HC de uma camada

FM livre decresce com a duração do recozimento. Isto também estaria por trás do arre-

dondamento das curvas M(H) e da modificação no campo de saturação. Este resultado

indica uma estrutura mais granular do Co para filmes recozidos durante um peŕıodo mais

longo. Provavelmente, o que ocorre é uma relaxação de tensões e o aparecimento de limi-
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tes de grãos nesta camada. Com estes resultados em mente podeŕıamos, então, descartar

modificações no FM como posśıveis causas da diminuição de HEB com o aumento de Tann,

já que estas não foram observadas para tratamentos térmicos de curta duração.

Ainda buscando entender melhor os efeitos dos tratamentos térmicos em nossos filmes,

outro experimento foi realizado. Dois pedaços da amostra de IrMn/Co foram recozidos,

caracterizados magneticamente, e recozidos novamente. Um deles experimentou inicial-

mente um tratamento a uma temperatura de 200 ◦C durante 15 minutos e em seguida foi

submetido a novo tratamento na mesma temperatura, por mais 15 minutos. A direção

do campo aplicado foi modificada de um tratamento para o outro. No primeiro Hann foi

aplicado no eixo de fácil magnetização, e no segundo a 90◦ desta direção. Vamos nos refe-

rir a este conjunto de tratamentos térmicos como sequência A. Outro pedaço de amostra

foi submetido a um procedimento análogo, onde a única mudança foi a temperatura do

primeiro recozimento, que atingiu o valor de 300 ◦C, que será chamado de sequência B.

As curvas de histerese obtidas nesta empreitada podem ser observadas na figura 5.8.
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Figura 5.8: Curvas de magnetização para amostras de IrMn/Co tratadas em duas sequências
diferentes. A) curvas de magnetização, ef e ed, obtidas para um tratamento de 200 ◦C durante
15 minutos, e após novo tratamento com a mesma duração e temperatura. B) laços obtidos para
um filme tratado inicialmente em 300 ◦C, e em seguida submetido a mais 15 minutos em 200 ◦C.
Para curvas de ef, as linhas que acompanham os dados experimentais representam simulações
numéricas. Os parâmetros utilizados são apresentados na tabela 2.

As amostras tratadas duas vezes apresentam curvas mais arredondadas, e com menor

coercividade. Este efeito, como foi discutido anteriormente, poderia ser atribúıdo somente

a modificações na camada FM. Entretanto, outros resultados interessantes aparecem após
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Tabela 2: Parâmetros utilizados na simulação de laços de histerese obtidos para amostras de
IrMn/Co tratadas em 200 e 300 ◦C. As barras de erro correspondem a mudanças significativas
nas curvas calculadas.

Tann (◦C) JE (erg/cm2) HU (Oe) HRA (Oe) σ (graus)
200 0,126± 0,001 88± 1 8± 1 2,0± 0,2
300 0,110± 0,001 52± 1 26± 1 2,5± 0,2

o segundo tratamento, onde podemos notar claras modificações nos valores de HEB. A

amostra tratada por duas vezes em 200 ◦C teve uma redução em seu deslocamento em

campo, quando comparamos os valores medidos após o primeiro e após o segundo recozi-

mento. Já o filme inicialmente exposto a 300 ◦C teve seu HEB aumentado.

Com a ajuda de simulações numéricas, utilizando o modelo descrito na seção 5.1, fo-

mos capazes de extrair parâmetros importantes de alguns laços de histerese. Curvas de ef

representadas por linhas na figura 5.8, e que acompanham os pontos experimentais, são

resultados de simulações, cujos parâmetros se apresentam na tabela 2. Também foram

realizadas simulações para os ed, porém estas não estão sendo mostradas na figura. É im-

portante lembrar que simulações realizadas para o ed são fundamentais para a distinção

entre HU e HRA. Os melhores ajustes foram obtidos assumindo uma distribuição angular

de eixos fáceis, tanto para o FM quanto para o AF, para ambas as amostras. Esta distri-

buição gaussiana, caracterizada pelo desvio padrão σ, faz com que as curvas calculadas

tornem-se mais arredondadas, a semelhança dos dados experimentais. Como podemos ver

na tabela, valores distintos de σ foram utilizados em cada uma das simulações. Os valores

de JE e HU são menores para a amostra submetida a sequência B, com diferenças de 13

e 41% em relação ao outro tratamento.

O aumento do campo de EB observado durante a sequência B poderia ser explicado

de duas formas. A primeira seria um aumento de JAF após o segundo tratamento, que

implicaria em um aumento na constante de acoplamento de troca JE ∝
√
JAF . A segunda

seria uma promoção de momentos rodáveis a UCS estáveis, capazes de contribuir para

o EB. Como podemos inferir ao observarmos os valores de HRA, após o recozimento

em 300 ◦C temos um número maior de momentos rodáveis do que após o processo em

200 ◦C. O segundo recozimento de cada sequência aumentaria ainda mais o tamanho dos

grãos, e os tornaria mais estáveis. Para a sequência B isto resultaria em um aumento

de HEB, pois um número maior de momentos rodáveis estaria dispońıvel na interface, e

poderia ser ativado. Ao observarmos a curva obtida para o ed ao final da sequência B,

podemos notar que esta apresenta uma declividade menor do que aquela observada após
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o primeiro tratamento (figura 5.8). Esta seria uma evidência da diminuição dos UCS

rodáveis, consequência de um decréscimo de HRA/HU ou de um aumento de JE. Já para

a sequência A, não observamos diferenças entre as curvas de ed. Isto indica que não houve

aumento de JE, e que o número de momentos rodáveis após o primeiro tratamento não

foi suficiente para acarretar modificações em HEB.

5.3 Modelo policristalino para o EB

O modelo descrito na seção 5.1, e que foi utilizado para simular curvas de histerese

experimentais, é bastante simples, principalmente quando se trata de sistemas com ani-

sotropia rodável. Ele considera que a RA tem um eixo de simetria sempre alinhado com

a direção do campo magnético e não explora diretamente a natureza policristalina dos

filmes. Na busca por um modelo que se aproxime mais de um sistema real, uma aborda-

gem teórica foi desenvolvida no decorrer deste trabalho. Um dos nossos objetivos era o de

entender melhor o papel dos grãos interfaciais rodáveis em sistemas com EB. Para tanto

trabalhamos em um modelo que considera diferentes tipos de grãos interfaciais interagindo

entre si.

A ideia principal continua sendo a mesma do modelo descrito anteriormente. Temos

uma interface FM/AF habitada por UCS, com propriedades diferentes das duas outras

camadas. Estes momentos poderiam ter surgido através de reações qúımicas na interface,77

ou simplesmente serem UCS congelados espontaneamente.38 Cada um destes clusters, ou

grãos, se comporta como um mono-domı́nio, podendo estar acoplado com o FM e/ou com

o AF por uma interação de troca.

Nosso modelo considera diferentes tipos de clusters interfaciais, classificando-os por

sua estabilidade. Para determinada temperatura e campo magnético de medida, temos

grãos estáveis, parcialmente estáveis e instáveis. Esta estabilidade dependerá da anisotro-

pia e dos parâmetros de acoplamento de cada grão. Grãos estáveis podem ser divididos

em dois grupos: (i) aqueles onde os UCS estão preferencialmente alinhados ao longo de

uma direção espećıfica, que coincide com a do campo magnético aplicado durante a depo-

sição do filme, ou tratamento térmico; (ii) aqueles que apontam em direções aleatórias.

Grãos instáveis também são separados em dois grupos, os superparamagnéticos (SPM) e

os rodáveis, cuja magnetização acompanha a rotação dos spins da camada FM. Clusters

SPM e estáveis do tipo ii não apresentam contribuições para o HEB, tampouco para o HC .

Grãos estáveis e alinhados, tipo i, são os responsáveis pelo EB, já os rodáveis contribuem
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para um aumento na coercividade. A figura 5.9 mostra esquematicamente a distribuição

de probabilidade38 de se encontrar um determinado grão em função de um parâmetro de

estabilidade. A figura também mostra os limites de estabilidade que separam cada tipo

de grão.

Figura 5.9: Esquema para a distribuição de probabilidade38 de se encontrar um determinado
grão em função de um de seus parâmetros de estabilidade. A figura também mostra as regiões
em que cada tipo de grão se encontra.

Cada grão é tratado como um mono-domı́nio magnético, tendo sua própria magneti-

zação de saturação, volume e espessura. Cada um deles também possuirá caracteŕısticas

únicas de anisotropia e acoplamento. A energia deste sistema, para um campo magnético

H aplicado no plano do filme, pode ser escrita na seguinte forma

E = EFM + Eucs + Eex . (5.4)

O primeiro termo representa a energia associada à camada FM, e pode ser escrito como

EFM = Ean − VH ·M , (5.5)

sendo M sua magnetização e V seu volume, compondo o termo Zeeman. Ean é a energia

de anisotropia que pode ser de forma, magnetocristalina, de stress, etc. O segundo termo

na equação (5.4) está relacionado com a energia dos momentos magnéticos interfaciais

não-compensados. Temos

Eucs =
∑
i

(Ei
an − viH ·mi) , (5.6)

onde o primeiro termo novamente representa a energia de anisotropia e o segundo o

Zeeman. O ı́ndice i distingui cada um dos clusters, que possuem seus próprios volumes,
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vi e magnetizações, mi.

Finalmente, o termo Eex traz a interação de troca entre os momentos. Esta interação

envolverá normalmente um dos UCS e a camada FM. Podemos escrevê-la como:

Eex = −
∑
i

aiJi
M ·mi

Mmi

(5.7)

onde Ji representa a constante de troca e ai a área de contato efetiva entre os dois grãos.

Como podemos ver, o modelo permite um grande número de configurações posśıveis.

As anisotropias de cada grão podem ser definidas individualmente, tanto seu tipo, (uni-

axial, biaxial, etc.) quanto sua intensidade. O mesmo vale para as energias de troca, e

o conjunto destes parâmetros irá definir se o grão permanecerá estável ou não durante

um processo de reversão da magnetização. Assim como no modelo descrito anteriormente

na seção 5.1, as curvas de histerese são obtidas minimizando a energia magnética para

diferentes valores do campo magnético aplicado. Os ângulos que definem as direções das

magnetizações no plano são as variáveis do sistema. Este processo de minimização da

energia é equivalente ao de empregar a equação de Landau-Lifshitz-Gilbert no limite de

grande amortecimento. Para o propósito do presente estudo, que é o de simular curvas de

magnetização estáticas, sem levar em conta a dinâmica das magnetizações, mas sim seu

estado final, este este procedimento é bastante apropriado.

Um exemplo do que pode ser obtido através do modelo pode ser visto na figura 5.10.

Esta traz um conjunto de quatro curvas, que representam diferentes estados de uma mesma

amostra medidos no ef. No painel superior esquerdo temos o que seria a curva de histerese

para o filme como-depositado. Esta foi obtida assumindo uma camada FM dividida em

duas partes, uma delas acoplada ferromagneticamente com a camada AF, e outra acoplada

antiferromagneticamente, porém com constante de acoplamento menor. Este valor menor

para a constante poderia estar relacionado com uma menor área de contato. O resultado

é um laço de histerese que apresenta duas fases magnéticas, e um pequeno deslocamento

em campo, qualitativamente similar ao observado em nossas amostras (figura 4.2). As ou-

tras três curvas representam as variações obtidas ao modificarmos a quantidade de UCS

rodáveis em relação aos estáveis. As barras horizontais que as acompanham representam

a quantidade de grãos estáveis (barras cheias) e rodáveis (hachuradas) presentes. A curva

exposta no painel superior direito foi obtida para um sistema de quatro grãos, um deles

representando a camada FM e os outros UCS rodáveis idênticos. Como podemos ver a

curva não apresenta deslocamento, entretanto é a que possui maior coercividade. Este

resultado era exatamente o esperado, pois os momentos rodáveis não contribuem para
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HEB, somente para HC . A curva mostrada no canto inferior esquerdo é resultado da

interação entre e um domı́nio FM, dois momentos rodáveis e um estável. Quando compa-

rada com a curva anterior percebemos claramente uma diminuição do campo coercivo e o

aparecimento de um deslocamento em campo. Para a última curva, um grão rodável foi

retirado e um estável acrescentado. O que vemos é um valor ainda maior de HEB e uma

nova diminuição de HC . Esta transição poderia ser causada por um tratamento térmico,

por exemplo.
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Figura 5.10: Painel superior esquerdo: curva de histerese simulada reproduzindo qualitativa-
mente uma amostra como-depositada. Nos outros três painéis temos laços simulados para sis-
temas contendo uma camada FM e mais três UCS, com diferentes combinações de momentos
rodáveis e estáveis. As barras horizontais indicam as quantidades de cada um destes tipos de
UCS. Os parâmetros utilizados nas simulações destas três curvas foram MFM = 1400 emu/cm3,
m1 = m2 = m3 = 450 emu/cm3 e JE1t = JE2t = JE3t = 2, 1×10−2 erg/cm2, sendo t a espessura
de cada grão, que é assumida igual para todos eles. Para momentos rodáveis assumimos um
anisotropia uniaxial com constante K = 1, 69× 105 erg/cm3. Já para os momentos estáveis esta
constante assume o valor de K = 1, 13× 108 erg/cm3.

As curvas da figura 5.10 foram traçadas a partir da minimização da seguinte expressão

para a energia magnética

E = −V HM cos(ϕH − ϕ)

+
∑
i

vi
[
Ki sin

2(ϕi − ϕi,0)−Hmi cos(ϕH − ϕi)
]

−
∑
i

ai Ji cos(ϕi − ϕ) , (5.8)

considerando um campo magnético H aplicado no plano do filme. Respectivamente,

M , mi, V e vi representam as magnetizações e volumes da camada FM e dos UCS. Os
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ângulos ϕH , ϕ, ϕi e ϕi,0 são aqueles compreendidos entre a direção do campo aplicado,

da magnetização do FM, das magnetizações dos UCS e de seus eixos fáceis com a direção

de EB. Neste caso não consideramos uma anisotropia própria do material FM, e o campo

coercivo obtido se deve apenas a interação com os grãos rodáveis. Estes, por sua vez,

possuem anisotropia uniaxial, caracterizada pelas constantes Ki. Sua interação de troca

com o FM é medida pelas constantes Ji.

Nas curvas mostradas na figura 5.10 consideramos diferentes tipos de grãos interfa-

ciais, na tentativa de reproduzir a natureza policristalina de muitos dos filmes finos que

apresentam EB. Nestas simulações, porém, todos os grãos possuem eixos fáceis colineares

e apenas uma anisotropia uniaxial é considerada. Este cenário não reproduz o que se

espera de um sistema real, onde o eixo fácil de cada um dos grãos poderia se alinhar

com uma direção diferente. Para tanto, podemos considerar distribuições angulares de

eixos fáceis, para grãos rodáveis, estáveis e até mesmo para a camada FM. Neste caso,

o laço de histerese é formado pela média de diversas curvas, calculadas individualmente

considerando direções distintas para o eixo fácil. A cada uma destas é atribúıdo um peso

diferente, dependendo do angulo ϕdis que seu eixo fácil faz com a direção de EB, seguindo

uma distribuição gaussiana centrada em ϕdis = 0◦, com desvio padrão σ. Esta distribui-

ção poderia estar centrada em outra direção, mas isto não seria esperado em um sistema

real. O que consideramos aqui é uma amostra cujo EB já tenha sido ativado, através da

aplicação de um campo magnético durante sua deposição ou de um tratamento térmico,

por exemplo. Desta forma seria bastante razoável que os eixos fáceis se distribúıssem em

torno do sentido de aplicação deste campo.

Figura 5.11: Curvas de histerese simuladas considerando distribuições de eixos fáceis para ani-
sotropias (a) uniaxial e (b) cúbica.

Também seria posśıvel considerarmos um sistema onde os grãos possuem anisotropia
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cúbica. Para tanto consideramos uma energia de anisotropia na forma

Ecub = kc
ivi sen

2(2ϕi) , (5.9)

onde vi representa o volume do grãos, kc
i é a constante de anisotropia e ϕi o ângulo que

a magnetização faz com o eixo de EB. Assim como no caso de uma anisotropia uniaxial,

distribuições angulares também poderiam ser consideradas aqui de maneira análoga.

A figura 5.11 traz curvas obtidas para diferentes distribuições, para grãos rodáveis com

anisotropia (a) uniaxial e (b) cúbica. Não foram assumidas distribuições para a camada

FM, tampouco para os grãos estáveis, que possuem anisotropia uniaxial em ambos os

casos. Podemos notar que para grãos rodáveis uniaxiais as diferentes distribuições não

afetam a coercividade e o deslocamento em campo das curvas. Entretanto, as distribuições

afetam o seu formato, tornando-as mais arredondadas e inclinadas conforme o valor de

σ aumenta. Já para grãos com anisotropia cúbica, HC e HEB dependem de σ, ambos

diminuindo conforme este aumenta. O formato dos laços de histerese também é afetado

neste caso.

Em 2006, Saha e Victora91 consideraram um modelo micro-magnético para o EB,

onde os materiais FM e AF eram compostos por inúmeros elementos. Cada um destes

elementos, ou grãos, possúıa sua própria magnetização e, no caso do AF, sua própria

anisotropia. Foram consideradas anisotropias uniaxiais e cúbicas para o AF, e a direção

do eixo fácil de cada elemento foi determinada aleatoriamente. Os resultados mostrados

na figura 5.11(a) são semelhantes, ao menos qualitativamente, àqueles obtidos por Saha e

Victora para um material AF com anisotropia uniaxial. Entretanto, os resultados obtidos

por eles para uma anisotropia cúbica diferem bastante dos ilustrados na figura 5.11(b).

Tal modelo micro-magnético é capaz de prever efeitos de treinamento. O nosso modelo

também pode reproduzir este fenômeno, entretanto é necessário que consideremos um

arranjo de grãos um pouco diferente daquele que utilizado até este ponto. A próxima

seção trata exclusivamente deste tópico, e apresenta o cenário necessário para que efeitos

de treinamento surjam, assim como os resultados obtidos através de nosso modelo.

5.3.1 Efeitos de treinamento

É comum observarmos uma dependência de HEB com o número de medidas de mag-

netização realizadas em filmes finos. Em geral, HEB decresce com medidas consecutivas,
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seguindo um comportamento do tipo

HEB(n) = Hequi
EB +

κ√
n
, (5.10)

onde n é o número de ciclos realizados, Hequi
EB é o valor de equiĺıbrio do campo de exchange

bias, atingido após a realização de ciclos infinitos, e κ é uma constante. Este comporta-

mento só é válido para n > 1. A transição entre o primeiro e o segundo laço de histerese

normalmente é mais abrupta, e não pode ser reproduzida pela equação 5.10.

O fenômeno em questão é chamado de efeito de treinamento, e foi observado pela

primeira vez em sistemas contendo interfaces de Co/CoO e NiFe/AF.92 A figura 5.12

mostra um exemplo de curvas de histerese reais obtidas para um sistema que apresenta

este fenômeno. Muitas foram as tentativas de explicá-lo. Néel o atribuiu a um forte

acoplamento antiparalelo entre domı́nios vizinhos, causado por degraus na interface do

AF.39 Binek considerou o problema à luz da termodinâmica de não-equiĺıbrio, onde os

ciclos de histerese consecutivos rearranjavam os spins interfaciais até que o equiĺıbrio fosse

atingido.93 Suess et al. obtiveram o efeito para uma interface perfeitamente compensada,

assumindo acoplamento ortogonal entre o FM e o AF, através de um modelo de grãos

interagentes.94

Figura 5.12: Curvas de histerese obtidas para filmes de Co/CoO, sistema que apresenta efeitos
de treinamento.95

O efeito de treinamento também surge quando consideramos o modelo de estado de

domı́nio45 (domain state model). Nesse caso, o campo magnético responsável pela reversão

consecutiva da magnetização do FM também causaria um pequeno rearranjo da estrutura

de domı́nio do AF.96
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Usando um modelo simples de rotação coerente, Hoffmann97 foi capaz de demonstrar

que os efeitos de treinamento podem ser causados por um acoplamento do tipo spin-flop.

Este efeito só é válido para a primeira repetição do laço de histerese, chamado efeito

de treinamento atérmico,96, 98 que não segue um comportamento do tipo descrito pela

equação (5.10). Recentemente o modelo foi expandido para três dimensões por Biagioni e

colaboradores.99 Entretanto, para que se possa encontrar efeito de treinamento com este

modelo, é necessário escolher valores de anisotropia do AF duas ou três ordens de grandeza

maiores do que os encontrados em sistemas reais.

O modelo apresentado na seção 5.3 é capaz de reproduzir efeitos de treinamento

atérmicos de maneira muito simples. Para tanto é necessário considerarmos uma interface

contendo quatro (ou três, como pode ser visto na figura 5.17) tipos diferentes de momentos

magnéticos, como mostra a figura 5.13. Um deles, denotado por MFM, representa a

camada FM, e os outros três estão contidos na camada AF. São eles mset, mn e mrot,

representando, respectivamente, dois momentos estáveis e um rodável. Tantomset quanto

mrot estão acoplados via interação de troca com a camada FM, mas não entre si. Um

contribui para o EB e o outro para um aumento no campo coercivo. mn faz o papel

de grão estável, porém, não é considerado um acoplamento dele com MFM, tampouco

com mset. Considera-se apenas uma interação entre mn e mrot, que pode ser dipolar

ou de troca, com constante positiva ou negativa. Com este cenário em mente, a energia

do sistema pode ser escrita da seguinte forma, para um campo magnético H aplicado no

plano do filme

E = −H · (MFM +mset +mrot +mn) +KFMV sin2(ϕ− ϕ0)

+ksetvset sin
2(ϕset − ϕ0) + Ea

rot + Ea
n + Erot/n

−JE cos(ϕ− ϕset)− J ′
E cos(ϕ− ϕrot) . (5.11)

O primeiro termo na equação (5.11) representa a contribuição Zeeman de cada um dos

grãos, considerando que MFM = MFMV , mset = msetvset, mrot = mrotvrot e mn = mnvn.

O segundo e o terceiro termo são as energias de anisotropia da camada FM e do momento

AF responsável pelo EB. Ambas são energias uniaxiais, com constantes de anisotropia

dadas por KFM e kset. ϕ0, ϕ e ϕset são os ângulos que a direção de EB, MFM e mset

fazem com a direção [100]. Aqui, um filme com textura (001) é considerado. Ea
rot e Ea

n

são as energias de anisotropia do grão rodável e do grão estável que está acoplado apenas

com ele. Os últimos dois termos levam em conta as interações de troca de MFM com mset

e mrot respectivamente, sendo JE e J ′
E suas constantes de acoplamento. Finalmente, o

termo Erot/n representa a interação entre mrot e mn.
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Figura 5.13: Representação de uma interface FM/AF contendo tipos diferentes de grãos. A
linha tracejada denota interação dipolar entre mrot e mn.

Durante as simulações foram consideradas anisotropias uniaxiais e/ou cúbicas para o

momento rodável e seu vizinho estável. Tais energias estão descritas nas equações (5.12)

e (5.13), onde o ı́ndice i pode denotar “rot” ou “n”. ϕi e ϕi,0 representam os ângulos que

mi e o eixo de anisotropia uniaxial fazem com a direção [100]. A maneira com que estes

dois grãos interagem entre si também foi variada. Erot/n pode ser tanto uma interação

de troca, com constante de acoplamento J ′′
E positiva ou negativa, equação (5.14), quanto

dipolar, equação (5.15). Nesta última, R representa a distância entre os dois grãos e r̂ um

vetor unitário no plano, com mesma direção e sentido do vetor que os conecta.

Ea
i = ku

i vi sen
2(ϕi − ϕi,0) , (5.12)

Ea
i = kc

ivi sen
2(2ϕi) , (5.13)

Eexchange
rot/n = −J ′′

E cos(ϕrot − ϕn) , (5.14)

Edipolar
rot/n =

mrot ·mn − 3(mrot · r̂)(mn · r̂)
R3

. (5.15)

Para se simular uma curva de histerese magnética é necessário minimizar a equação

(5.11) para diferentes valores de H, partindo de um valor máximo Hmax, passando por

−Hmax e retornando ao valor inicial. Para se verificar efeitos de treinamento duas curvas

devem ser traçadas e é necessário escolhermos condições iniciais adequadas para o pro-

cesso. No nosso caso consideramos um sistema cujo EB já foi ativado, por um tratamento

térmico, por exemplo. Desta maneira a magnetização de cada grão escolhe uma orien-

tação que minimiza a energia global do sistema, coerentemente com a direção do campo

magnético aplicado durante sua ativação. A única exceção é no caso de um acoplamento

ferromagnético (paralelo) entre mrot e mn, onde a magnetização de mn orienta-se em uma

direção fácil que não é a mais próxima da do campo aplicado durante a ativação. Esta

situação pode existir se Hann e Tann não são suficientes para orientar esta magnetização.

Na figura 5.14(a) podemos ver um esboço da configuração de nossos quatro momentos
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Figura 5.14: Esboço (a) do conjunto de quatro grãos considerando interação dipolar entre mrot

e mn. Configurações esquemáticas das magnetizações de cada grão na remanência positiva para
anisotropia biaxial (b) e uniaxial [010] (a) de mrot. Configuração para remanência negativa (d).

magnéticos. Nos painéis (b) e (c) da mesma figura temos ilustrado a configuração dos

momentos para o estado de remanência positiva, ou seja, após diminuir H de Hmax até

H = 0. Consideramos anisotropia biaxial (b) ou uniaxial [010](c) de mrot e podemos

notar que todas as magnetizações apresentam um pequeno desvio de seus eixos de aniso-

tropia. Este estado é o mı́nimo global do sistema, que foi estabelecido durante a ativação

(tratamento térmico) do mesmo, e reflete a competição entre acoplamentos e anisotropias.

Podemos notar que, no caso da remanência positiva, a única diferença substancial entre

os painéis (b) e (c) é a orientação da magnetização de mrot. No caso biaxial ele está

alinhado com uma direção próxima a direção [100], que é um de seus eixos fáceis. Já para

uma anisotropia uniaxial ele posiciona-se entre a direção do campo aplicado e a direção

[010], que é sua direção fácil.

A configuração de spins após a saturação negativa de MFM e o retorno para H = 0

é mostrada na figura 5.14(d). Este estado é um mı́nimo global para todos os grãos,

exceto mrot, que fica preso em um mı́nimo local, na vizinhança da direção [010], devido

a sua interação com mn. Caso o campo máximo +Hmax não seja forte o suficiente para,

além de saturar MFM, remover mrot de seu mı́nimo local, teremos uma configuração
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de spins diferente da inicial ao final do ciclo de histerese. Ao repetirmos o processo

teremos uma nova configuração inicial, que irá acarretar em uma modificação na curva

de magnetização. As energias envolvidas se modificam, e passa a ser mais favorável para

MFM e mrot reverterem sua magnetização mais cedo. Para as curvas subsequentes não se

observa qualquer modificação, pois o estado inicial e final é o mesmo, e mrot permanece

em seu mı́nimo local.

A competição entre mı́nimos locais e globais tem um papel important́ıssimo, portanto,

no processo de reversão da magnetização, uma vez que caminhos diferentes podem levar

a estados estacionários diferentes em H = +Hmax. Em sistemas como o nosso isto pode

ser identificado como a origem dos efeitos de treinamento.

Interações interfaciais entre clusters podem ter um papel importante em sistemas

policristalinos com interfaces FM/AF.38 Vamos, inicialmente, analisar o caso de uma

interação de troca entre clusters vizinhos, ou seja, entre mrot e mn. O resultado pode

ser visto na figura 5.15, onde temos curvas simuladas para o primeiro e segundo ciclos

de histerese. A figura mostra MFM(H) considerando anisotropia biaxial ou uniaxial do

grão rodável, que está acoplado antiferromagneticamente com mn. Em ambos os casos foi

observada uma diferença entre o primeiro e o segundo laço de histerese, e um resultado

semelhante é obtido se considerarmos uma interação ferromagnética entre os grãos. Para

tanto é necessário que mn encontre-se inicialmente orientado próximo a direção [010].

A figura 5.16 traz as curvas de magnetização de MFM(H), mrot(H) e mn(H), tanto

para o primeiro quanto para o segundo ciclo, considerando interação dipolar entre mrot

e mn. O eixo fácil de mn encontra-se na direção [010], que é a mesma direção de fácil

magnetização de mrot, no caso de considerarmos anisotropia uniaxial para este grão. Ao

considerarmos uma anisotropia biaxial, esta direção também aparece como um dos eixos

fáceis. Assumimos também uma orientação praticamente perpendicular à direção [100]

de r̂. Algumas modificações foram feitas nos parâmetros em relação àqueles utilizados

na figura 5.15, garantindo uma melhor visualização. Mais uma vez fomos capazes de

reproduzir efeitos de treinamento para anisotropia uniaxial e biaxial de mrot.

Como acontece em diversos modelos que reproduzem efeitos de treinamento, o nosso

prevê que a aplicação de um campo muito intenso pode recuperar a configuração original

de spins, reiniciando o sistema. Um par de curvas composto pelo terceiro e quarto ciclo do

sistema mostrado no painel esquerdo da figura 5.15, simuladas com Hmax = 200Oe pode

apresentar exatamente o mesmo comportamento que as duas primeiras curvas. Para isto

basta submeter o sistema a um campo magnético maior que +220Oe apenas uma vez,
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 M1: Ms = 1400.0 emu/cm^3 [(erg/G)/cm^3] = 1400.0 kA/m        t = 5.00 nm = 50.0 Angstroms 
       Ku1  = 1.40E+004 erg/cm^3 = 1.40E+003 J/m^3    Ku2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kc1  = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    Kc2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kdem = 1.76E+004 erg/cm^3 = 1.76E+003 J/m^3    Ks  = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2          
       Krot = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    sigma_W = 0.000 erg/cm^2 = 0.000 J/m^2      
       B1   = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    a0 = 0.000 nm   a = 0.000 nm   c11 =  0.0 GPa   c12 =  0.0 GPa 

   M2: Ms = 450.0 emu/cm^3 [(erg/G)/cm^3] = 450.0 kA/m        t = 0.25 nm = 2.5 Angstroms 
       Ku1  = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    Ku2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kc1  = 7.88E+005 erg/cm^3 = 7.88E+004 J/m^3    Kc2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kdem = 5.65E+003 erg/cm^3 = 5.65E+002 J/m^3    Ks  = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2          
       Krot = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    sigma_W = 0.000 erg/cm^2 = 0.000 J/m^2    

   M3: Ms = 450.0 emu/cm^3 [(erg/G)/cm^3] = 450.0 kA/m        t = 0.25 nm = 2.5 Angstroms 
       Ku1  = 7.43E+005 erg/cm^3 = 7.43E+004 J/m^3    Ku2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kc1  = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    Kc2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kdem = 5.65E+003 erg/cm^3 = 5.65E+002 J/m^3    Ks  = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2          
       Krot = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    sigma_W = 0.000 erg/cm^2 = 0.000 J/m^2    

   M4: Ms = 450.0 emu/cm^3 [(erg/G)/cm^3] = 450.0 kA/m        t = 0.25 nm = 2.5 Angstroms 
       Ku1  = 7.43E+005 erg/cm^3 = 7.43E+004 J/m^3    Ku2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kc1  = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    Kc2 = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3          
       Kdem = 5.65E+003 erg/cm^3 = 5.65E+002 J/m^3    Ks  = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2          
       Krot = 0.00E+000 erg/cm^3 = 0.00E+000 J/m^3    sigma_W = 0.000 erg/cm^2 = 0.000 J/m^2    

                                      Exchange coupling constants: 
   J1(M1/M2) = 1.05E-002 erg/cm^2 = 1.05E-003 J/m^2   J2(M1/M2) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2    
   J1(M1/M3) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2   J2(M1/M3) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2    
   J1(M1/M4) = 1.05E-002 erg/cm^2 = 1.05E-003 J/m^2   J2(M1/M4) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2    
   J1(M2/M3) = -7.00E-003 erg/cm^2 = -7.00E-004 J/m^2   J2(M2/M3) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2    
   J1(M2/M4) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2   J2(M2/M4) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2    
   J1(M3/M4) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2   J2(M3/M4) = 0.00E+000 erg/cm^2 = 0.00E+000 J/m^2 
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Figura 5.15: Primeiro (linha cheia) e segundo (linha tracejada) ciclos de MFM (H), normalizados
pela magnetização de saturação do sistema, MS . Considera-se uma interação de troca AF entre
mrot e mn. A curvas foram calculadas para ϕ0 = 10◦, H aplicado em 15◦, anisotropia biaxial
(kcrot = 7, 9 × 105 erg/cm3, JEt = J ′

Et = 0, 105 erg/cm2, J ′′
Et = −0, 07 erg/cm2) ou uniaxial

(kurot = 4, 1 × 105 erg/cm3, ϕrot,0 = 90◦, JEt = J ′
Et = 0, 084 erg/cm2, J ′′

Et = −0, 035 erg/cm2

) de mrot e uniaxial dos outros dois grãos estáveis. Outros parâmetros relevantes utilizados
nas simulações são: vset = vrot = vn = V/20 = 1, 05 nm3, MFM = 1400 emu/cm3, mset =
mrot = mn = 450 emu/cm3, KFM = 1, 4× 104 erg/cm3, kset = kun = 7, 4× 105 erg/cm3 e ϕn,0 =
90◦. Curvas praticamente idênticas são obtidas para um acoplamento mrot-mn ferromagnético,
assumindo que mn esteja alinhado com o sentido [010].

após a segunda curva. O resultado são curvas idênticas às duas primeiras, que apresentam

o mesmo efeito de treinamento.

Uma recuperação parcial de amostras que apresentam treinamento através de trata-

mentos térmicos pode ser observada experimentalmente.100 Também pode-se obter resul-

tados semelhantes simplesmente submetendo o sistema a um campo capaz de saturá-lo.101

A intensidade do efeito pode depender fortemente da magnitude deste campo.102, 103

Hauet e colaboradores104 observaram efeitos de treinamento em bicamadas de Gd40Fe60/

Tb12Fe88 acopladas antiferromagneticamente que levavam a uma inversão de sinal deHEB.

Este comportamento incomum também pode ser obtido através de nosso modelo. Basta

considerar um sistema simples, onde MFM está acoplado apenas com mrot, que por sua

vez interage com mn. Não existe, portanto, acoplamento direto entre MFM e mn, apenas

uma interação mediada por mrot, como proposto recentemente.38, 77 A figura 5.17 mostra

o primeiro e o segundo laço de histerese traçados utilizando parâmetros parecidos com

aqueles das figuras 5.15 e 5.16, porém com mset = 0. Apesar de, para os parâmetros aqui

considerados, apenas os primeiros laços calculados para o caso de anisotropia biaxial de

mrot mostrarem EB negativo, ambos os tipos de anisotropia resultam em treinamento,
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Figura 5.16: Painel superior: mesmo que a figura 5.15, porém considerando interação dipolar.
Alguns parâmetros diferentes forma utilizados: KFM = 2, 5 × 104 erg/cm3, anisotropia biaxial
(kcrot = 7, 6 × 105 erg/cm3) ou uniaxial (eixo fácil na direção [010], kurot = 5, 6 × 105 erg/cm3)
para mrot. Painel inferior: curvas correspondentes a mrot(H) e mn(H). Outros parâmetros
utilizados: θr̂ = −5◦, R = 1nm, kun = 7, 4× 105 erg/cm3 e JEt = J ′

Et = J ′′
Et = 0, 105 erg/cm2.

sendo que os segundos ciclos apresentam todos deslocamento positivo em campo. Este

resultado é similar às observações experimentais citadas anteriormente.

É importante salientarmos que, diferentemente de outros modelos,97 o nosso é capaz

de reproduzir efeitos de treinamento através de parâmetros de anisotropia e acoplamento

próximos dos encontrados em sistemas reais. Além disto, o efeito foi observado indepen-

dentemente do tipo de anisotropia assumida para os UCS.
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Figura 5.17: Mesmo que as figuras 5.15 e 5.16, mas com mset = 0 e KFM = 1, 4× 104 erg/cm3.
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Conclusões

Na primeira parte deste trabalho, a influência dos tratamentos térmicos nos parâme-

tros de exchange bias foi estudada. Filmes finos de IrMn(15 nm)/Co(5 nm) e IrMn(15

nm)/Cu(0,25 nm)/Co(5 nm) foram recozidos em diversas temperaturas, sempre na pre-

sença de um campo magnético aplicado no plano do filme.

A variação da coercividade e do campo de EB com a temperatura de recozimento

é similar para as duas amostras estudadas. Um decréscimo gradual de HC é observado

até Tann ≈ 200 ◦C, mantendo-se em um valor quase constante para temperaturas maiores.

ParaHEB observa-se um aumento gradual Tann ≈ 200 ◦C, onde temos um máximo extenso.

Em seguida, os valores diminuem quase que linearmente até Tann = 300 ◦C.

O aumento do valor de HEB observado se deve, provavelmente, ao alinhamento ter-

micamente ativado dos UCS interfaciais através de um torque exercido pela camada FM

saturada. A explicação geralmente aceita para o decréscimo de HEB com Tann é a de

que existe intermixing ou criação de defeitos interfaciais. Estes mecanismos, entretanto,

não são os ideais para explicar nossos resultados. A declividade do decréscimo linear

experimentado por HEB é a mesma para ambas as amostras. Se defeitos interfaciais ou

intermixing fossem os responsáveis pelo efeito, isto não seria esperado, já que os filmes

apresentam interfaces FM/AF distintas. Esta ideia é reforçada quando analisamos os pa-

drões de refletividade e difração de raios-x obtidos para filmes de IrMn/Cu(0,5 nm)/Co

tratados em 200 e 300 ◦C e medidas de TEM e NBD de filmes de Co(3 nm)/IrMn/Co(7

nm), também recozidos.

As técnicas utilizadas não são capazes de provar que não existe inter-difusão ou criação

de defeitos interfaciais nos filmes após o recozimento. Entretanto, nossos resultados nos

levam a crer que estes não poderiam ser os únicos mecanismos responsáveis pela variação

dos parâmetros de EB. Modificações no volume do AF podem ser uma das causas do

comportamento observado. Nossos resultados indicam fortemente que o decréscimo de

HEB para Tann entre 200 e 300 ◦C se deve a uma melhora na cristalinidade do bulk de

IrMn e/ou ao crescimento dos grãos, o que diminuiria o número de spins não-compensados,

ao invés da criação de defeitos interfaciais e da inter-difusão das camadas de IrMn e Co.
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Outro estudo desenvolvido no decorrer deste trabalho, onde amostras de IrMn/Co

foram submetidas a tratamentos térmicos consecutivos, indicou uma posśıvel transforma-

ção de grãos rodáveis e estáveis. Curvas de histerese obtidas para estas amostras foram

simuladas através de um modelo teórico baseado na evolução de uma parede de domı́nio

no interior do AF, e diversos parâmetros foram determinados, como por exemplo o campo

de anisotropia rodável. Este modelo, porém, é bastante simples, principalmente quando

se trata de sistemas com esta anisotropia. Na tentativa de abordar o problema conside-

rando um sistema real, um novo modelo teórico foi proposto. Este considera diferentes

tipos de grãos em interfaces FM/AF para explicar o EB. A estrutura policristalina encon-

trada em muitos dos filmes que apresentam o efeito é levada em conta. Bons resultados

qualitativos foram obtidos, e diversas caracteŕısticas observadas experimentalmente foram

reproduzidas. Dentre elas destacamos os efeitos de treinamento atérmico. Considerando

um arranjo espećıfico na interface e parâmetros cujos valores se aproximam dos observados

em sistemas reais, o efeito pode ser alcançado.
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