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Resumo

Este trabalho envolve o estudo de multicamadas de filmes finos magnéticos e esta dividi-
do em duas partes: estudo do comportamento magnético e formacio de fases em sistemas de
multicamadas de Fe/Nd(B) e o estudo da magnetoresisténcia gigante em diversos sistemas.

Na primeira parte cio trabalho estdo dispostos os resultados do estudo do comportamen-
to magnético e a formagao de fases em sistemas de multicamadas de F e/Nd(B). Partindo
de uma multicamada estudou-se a evolugio magnética do sistema apés implantacio de B+
e Fet e tratamentos térmicos.

O estudo da magnetoresisténcia gigante estd dividido em trés itens: (a) analise do
comportamento magnetoresistivo do sistema NiFe/Cu/Co/Cu, onde se explorou de forma,
sistematica a otimizagédo com respeito & magnetoresisténcia gigante; (b) estudo do efeito
vélvula de spin inverso, tema que estd intimamente ligado a0 modelo de duas correntes
aplicado a sistemas de multicamadas; e (c) a obtencio de uma expressao analitica para a

condutividade no modelo semiclassico de Camley-Barnag aplicado a multicamadas de filmes

finos magnéticos.



Abstract .

This work concerns the study of magnetic thin film multilayers and is divided in two
parts: study of the magnetic behavior and phase formation in the Fe/Nd multilayers
systems and the study of the giant magnetoresistance in several systems.

In the first part of this work we present the results of the study of the magnetic behavior
and phase formation in the Fe/Nd multilayers systefn. Starting from a multilayer we study
the systems evolution after B+ and Fe* ion implatation and annealing.

We divide the magnetoresistance study in three sections: (a,)‘a,na,lysis of the magneto-
resistive behavior of the NiFe/Cu/Co/Cu system, we explore on a systematic base the
optimization of the giant magnetoresistance; (b) study of the inverse spin valve effect, whilch‘
1s deeply linked to the two-current model applied to multilayer systems and (c) obtention
of an analytical expression for the semiclassical Camley-Barnas model applied to magnetic

thin film multilayers.
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Capitulo I

Introducao

Define-se como filme fino a estrutura onde as propriedades, as quais deseja-se investigar,
sao influenciadas pelos efeitos de interface. Esta defini¢do nao determina uma espessura
”universal” para que um sistema seja considerado um filme fino. A espessura de um filme
fino é determinada pelo tipo de material usado e pelas propriedades fisicas de interesse.
Uma certa estrutura pode ter as propriedades de filme fino para experimentos de Gtica,
por exemplo, e no entanto ter um comportamento magnético caracteristico de um sistema
massivo.

Uma bicamada de filmes finos é uma estrutura composta por duas camadas de filme fino
sobrepostas. Um sanduiche de filmes finos é constituido de uma camada de filme fino de
um elemento A interfaceada, em ambos os lados, por camadas de um elemento B. Quando
a estrutura modulada apresentar mais de trés camadas de filmes finos, ela é denominada de
multicamada. Uma super-rede é uma estrutura modulada (tal qual a multicamada), onde
cada camada possui um nimero inteiro de planos atémicos com simetrias e espacamento
interatémicos nos planos dos dois materiais coerentes.

A espessura de uma camada de filme fino é, geralmente, dada em Angstroms (107! nm)?!,

entretanto existem alguns textos que utilizam como paramentro a monocamada, ML (mo-

! Angstroms ndo é unidade do Sistema Internacional (SI), entretanto a grande maioria dos trabalhos

publicados nesta irea usam esta unidade Ppara especificar as espessuras das camadas. °



Figura I.1: Representa¢io esquemdtica de uma multicamada

nolayer). Uma monocamada corresponde ao diametro ocupado por um atomo e depende

do elemento, por exemplo, 1 MLz, ~ 0.235nm.

A espessura de uma camada de um material A é designada por t4 (thickness). Para
uma multicamada composta pela repeticao de N vezes a bicamada formada de t4 nm de
um elemento A e {g nm um elemento B adota-se a notagao: (A;,/B:;)n. O termo entre
parénteses é chamado de célula quimica unitria da multicamada. A soma das espessuras
individuais de cada camada da célula unitaria ¢ chamada de periodo elementar da mul-
ticamada; A =ty +1tp. A figura 1.1 mostra uma representagio esquemética de uma

multicamada.

Multicamadas de filmes finos magnéticos sao estruturas moduladas de filmes finos onde,

3



no minimo uma das camadas é composta por elementos magnéticos. Denomina-se de
espagador a camada de elemento ndo magnético que compde a multicamada magnética.
Uma das primeiras propriedades interessantes preditas para filmes finos magnéticos foi a
anisotropia perpendicular induzida pelos efeitos de interface, feita em 1954 por Louis Néel
[1]. Entretanto, a dificuldade de se elaborar uma estrutura com tais caracteristicas nao

permitiu a observagio deste tipo de comportamento na época.

O avango tecnolégico destes dltimos anos tem permitido nao sé a elaboracio de uma
infinidade de novos materiais, mas também caracteriza-los. Desta forma, em pouco tempo
a fisica de filmes finos apresentou um surpreendente crescimento, ocupando um lugar de
destaque dentro das linhas de pequisas em fisica. As técnicas de deposicdo de filmes finos
mais difundidas, dentro de centenas de outras, sio: o desbastamento idnico (sputtering) e a
evaporagao térmica. O desbastamento idnico consiste em bombardear um alvo 2 com ions ou
um plasma ionizado de um determinado gis. O gas pode ser inerte (por exemplo, argdnio)
que nao reage quimicamente com o material desbastado ou um gas reativo (nitrogénio,
oxigénio) formando compostos durante a deposi¢io. A pressio e a distancia do alvo ao
substrato controlam a distribuigio de energia das particulas que chegam ao substrato.
Para crescer um filme usando a técnica de evaporagao térmica, geralménte se usa um
sistema de canhdo de elétrons colimados que incide sobre o alvo. Os elétrons sio freados
pelo alvo liberando energia sob a forma de calor. A taxa de evaporacao ¢ dada pela
poténcia do feixe e pelas caracteristicas fisicas do material. Este tipo de sistema exige uma
camara de deposicdo a alto vacuo e a espessufa do filme é controlada geralmente por um
monitor de quartzo. Uma variante de evaporacio é a chamada Molecular Beam Epitazy
ou simplesmente MBE, consiste em usar células de Knudsen ou um canhio de elétrons em
vacuo ultra-alto (ultrahigh vacuum -UHV), tipicamente 10~!! Torr e que permite um grande

controle sobre o material depositado. Esta técnica tem sido extensivamente usada, para se

%A palavra alvo é comumente usada para designar o material que se esta depositando.



fazer a deposicdo de super-redes. A figura 1.2 faz uma comparagio da energia dos atomos

de Cu que chegam ao substrato sob uma deposicio por desbastamento ou evaporagio [2].

IS,OOO T 7 I
Cu

10,000

Fluxo

T
¥

5000

Evaporagao

! I
0 0.2 04 06 . 0.8 X
Energia (eV)

Figura I.2: Distribui¢cio de energia do fluxo de particulas que chegam ao substrato por desbas-
tamento a uma pressao de 10 mT, com uma distincia de 6 cm entre o alvo e o substrato, e por

evaporac¢ao térmica.

Com esta sustentagao tecnoldgica, novos sistemas foram artificialmente "inventados”.
Com estes materiais surgiram novas propriedades e consequentemente novas teorias para
tentar compreender os fendmenos observados. Previsbes tedricas, tais como aquela feita
por L. Néel, deixaram os papéis e tornaram-se realidades fisicas. Dentre as propriedades

magnéticas que aparecem em sistemas de baixa dimensionalidade tem-se:

a. Novas Fases. A possibilidade de estabilizar novas fases cristalinas, que em sistemas



massivos somente existem em condigdes muito especiais, a técnica de filmes finos é atual-
mente uma poderosa ferramenta, pois permite nio sé o estudo da fase in situ, como também
a analise das propriedades fisicas destas fases. Um bom exemplo disto é a obtencio de uma

fase hep de Fe, quando depositado sobre Ru [3]. A formagao de fases em multicamadas de

filmes finos serd discutida no capitulo II desta tese;

b. Efeitos de interface e superficie. Os momentos magnéticos dos terras raras sio
dados pelos elétrons da banda f que estd situada no interior do 4tomo e desta forma sofrem
menos os efeitos de interface ou superficie. Os dnicos efeitos de baixa dimensionalidade que
afetam os terras raras séo as modificagdes do campo cristalino pela simetria dos diferentes
sitios de interface e superficie. Por outro lado, para um metal de transicao ferromagnético,
a magnetizacao é dada pelos elétrons da ban&a d, que ndo sdo tio localizados e portanto sio
bastante sensiveis aos efeitos de interface e superficie.Estes efeitos em metais de transicio

ferromagnéticos podem mudar sensivelmente o valor das magnetizagoes, diminuindo ou

aumentando-a;

c. Anisotropia de interface. Em multicamadas de filmes finos metalicos a quebra de
simetria na superficie ou nas interfaces, imposta pela estrutura, implica num comportamen-
to magnético anisotrépico para os momentos magnéticos superficiais ou interfaciais. Para
filmes ultrafinos, ou multicamadas com espessuras bastante reduzidas de metal magnético,
a contribuicao dos efeitos de interface podem se tornar predominantes e orientar as magne-

tizagbes segundo a normal da superficie ou nterfaces, como por exemplo o sistema Fe/Nd

[27];

d. Efeitos de Acoplamento. Algumas das interessantes propriedades dos filmes
finos é conseqiiéncia da interacdo de troca entre as magnetizagoes de diferentes camadas
magnéticas através da camada espagadora nio magnética. Esta propriedade tem sido in-
tensamente estudada nestes dltimos anos. Ela est4 relacionada com a interagdo de troca

RKKY (Ruderman, Kittel, Kasuya e Yosida) [53], mas com um periodo de interacio bem



maior do que aquele previsto pela teoria original. Os efeitos de acoplamento entre camadas
magnéticas em uma multicamada apresentam um carater oscilatério com respeito & espes-
sura do material espagador. Ou seja, dependendo da espessura os momentos magnéticos
de duas camadas vizinhas podem estar acoplados ferromagneticamente (com os momentos
magnéticos das camadas magnéticas vizinhas alinhados paralelamente) ou antiferromagﬁe-
ticamente (antiparalelamente). Os efeitos de acoplamento entre camadas magnéticas em

uma multicamada serdo discutidos no capitulo III;

e. Propriedades de transporte. Quando a espessura do filme fino for da ordem ou
menor que o livre caminho médio dos elétrons de condugio, o sistema comega a apresentar
interessantes propriedades de transporte. Entre estas estd a chamada magnetoresisténcia
do tipo valvula de spin, ou também chamada de magnetoresisténcia gigante (ver capitulo
IIT). Estes efeitos magnetoresistivos, dependendo do material, podem levar a variagdes de
mais de 100% na resistividade do sistema. Este tipo de comportamento é um dos principais

topicos desta tese.

As possibilidades de aplicagées ligadas s novas propriedades de transporte, como por
exemplo a magnetoresisténcia gigante, tém sido um dos grandes suportes para a pesquisa

de multicamadas magnéticas. Entre as possiveis aplicagdes estio:
a. Armazenamento de dados perpendicular;
b. Armazenamento de dados magneto-Gticos;

c. Cabegote de leitura magnetoresistivo.

Mais recentemente G. A. Prinz [6] e M. Johnson [7] propuseram a fabricagao de dispo-

sitivos microeletrénicos usando multicamadas de filmes finos magnéticos.

Esta tese estd dividida em duas partes. A primeira delas, capitulo II, foi dedicada
ao estudo do comportamento magnético e a formacio de fases em bi e multicamadas de
Fe/Nd. Em algumas dessas amostras foram implantados jons de B* ou jons de Fet.

Devido as diversas mudangas de interface, assim como a baixa dimensionalidade, este tipo



de sistema se comporta de forma especial. Suas caracteristicas magnéticas nao podem
ser atribuidas como a soma das propriedades de cada camada individual. O objetivo
desta pequisa consiste em observar a variagio do comportamento magnético do sistema,
usando tratamentos térmicos, até a completa destruicdo do sistema modulado. O estudo
foi sistematicamente desenvolvido num conjunto de experimentos, onde as amostras foram
caracterizadas estrutural e magneticamente. Estes estudos foram transcritos em forma “de
artigos cientificos e publicados em revistas especializadas na area 8, 9, 10]. Esta parte da

tese foi realizada no Laboratério de Filmes Finos do IF-UFRGS em Porto Alegre, com a

colaboragdo do Professor F. P. Missel da USP-Si0 Paulo.

A segunda parte da tese consiste no estudo do fenémeno de transporte em multicamadas

magnéticas denominado de valvula de spin (spin valve). Este estudo estd dividido em trés

capitulos :

a. Estudo da magnetoresisténcia gigante em multicamadas de filmes finos de N iFe/Cu/
Co/Cu (capitulo III), onde se desenvolveu sistematicamente um grande nimero de expe-
rimentos visando conhecer o comportamento desse tipo de sistema quanto as propriedades
de transporte. Além do estudo de otimizagio do efeito de magnetoresisténcia gigante, este
trabalho resultou na observacio, pela primeira vez, do acoplamento de troca entre camadas
de materiais diferentes como NiFe e Co através de camadas de Cu. Estes resultados estao

publicados em revistas especializadas [11, 12];

b. Estudo da magnetoresisténcia inversa (capitulo IV). A magnetoresisténcia gigante
"normal” prevé a diminui¢ao da resistividade do material com o campo magnético aplicado.
A teoria atualmente aceita para explicar o efeito, o modelo de duas correntes, inicialmente
proposto por Mott [13], sugeria também a existéncia do comportamento inverso. Entre-
tanto, este efeito ndo havia ainda sido confirmado. Baseado no modelo de vélvula de spin,
depositou-se um conjunto de amostras nas quais, se a teoria estivesse correta, o efeito inver-

so seria observado. As conseqiiéncias destes experimentos sao de grande importancia para



a comprovagio do modelo de Mott. Os resultados deste trabalho estio também publicados
[14];

c. Uma solugdo analitica para a condutividade no modelo semiclissico de Camley-
Barna$ [15] aplicado & magnetoresisténcia gigante. Para tentar descrever o efeito de mag-
netoresisténcia em multicamadas de filmes finos, Camley-Barnas usaram a teoria semi-
classica de Boltzmann. Entretanto, devido a complexidade do problema, estes calculos nio
mostram um resultado analitico. Mesmo os mais modernos trabalhos na irea apresentam
algumas restrigdes, tais como aproximagcdes sobre o tipo de espalhamento considerado ou a
aproximagao denominada multicamada infinita. Neste trabalho encontrou-se uma expres-
sao analitica para o modelo de Camley-Barnas. Este trabalho foi apresentado no Workshop
em filmes finos realizado em Brasilia [16] e est4 sendo redigido um artigo para ser submetido
a publicagdo numa revista especializada.

Todos os trabalhos referentes & segunda parte desta tese foram desenvolvidos no Labo-

ratoire de Physique des Solides em Orsay sob a orientagdo do Professor Albert Fert.



Capitulo IT

Estudo do Comportamento Magnético e

Formacao de Fase em Filmes Finos de

FeNd(B, Fe)

Neste capitulo estudar-se-4 o comportamento magnético € a formacdo de fases em sis-
temas de multicamadas de filmes finos de Fe/Nd implantadas com Bt ou Fet.

A fase Fe;4NdyB; quando massiva tem como principal aplicagdo o uso em {mias per-
manentes. Imés permanentes baseados em FeNdB foram introduzidos no inicio dos anos
80. Estas ligas compoem o mais recente avango na tecnologia de materiais magneticamente
duros. A figura II.1 mostra os dltimos progressos na area. O eixo corresponde ao tempo
(dado em anos) e o eixo y corresponde ao produto de maxima energia, (BH ). (parametro
comumente usado para medir a qualidade do im4) [17). Como pode ser observado na figu-
ra, os iméas de F'e — Nd — B apresentam um produto (BH)mer quatro vezes maior que os
materiais usados na década de 60.

Os sistemas massivos Fe — Nd e Fe — Nd — B tém sido bastante explorados devido .
as suas qualidades de (BH)m,. alto. Este tipo de sistema faz parte do conjunto de {m3s
permanentes denominados de Superimds. Findler [18] foi o primeiro a reportar a existéncia
de fases magneticamente duras em compostos ricos em N d, usando microanilise em ma-

teriais sinterizados. Estas fases foram encontradas nos limites dos graos, com uma fragio
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Figura II.1: Cronologia do desenvolvimento de imais desde 1900.

de volume de aproximandamente 10%. Os primeiros estudos em Fe — Nd foram feitos por
Drozzina and Janus [19], Croat [20], Coey [21] e Sagawa [22]. Estes autores encontraram
diferentes fases metaestaveis em sistemas Fe — Nd. Estas fases foram recentemente iden-
tificadas por Schneider et alii [23] e denominadas de A1 e A;. A primeira delas apresenta

uma temperatura de Curie T¢ = 245°C e é magneticamente dura; a temperatura de Curie
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Figura II1.2: Diagrama de fases para o sistema Fe — Nd proposto por Schneider et alii.

para A; € um pouco menor, Tg = 231°9C, e é magneticamente mole. A fase A, apare-
ce apds o tratamento térmico de 4; a 600°C. A; também é encontrada em compostos
FeNdB. Considerando que A, tarnbém desaparece apés o tratamento térmico a 600°C
em ligas FeNdB, os autores sugerem que o tratamento térmico desse sistema transforma
Aj em NdyFe yB,. A fase A, foi identificada por Moreau et alii [24] como sendo NdsFe;s.
O diagrama de fases proposto por Schneider et alii [23] estd mostrado na figura I1.2. A-

pesar destes esforgos restam muitas dividas sobre exatamente o que causa as excelentes
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qualidades dos super{imis.

O crescente interesse em estudar multicamadas magnéticas tem como objetivo a busca
de novas propriedades destas estruturas. Além de novas propriedades fisicas, soma-se o
fato de que um sistema de multicamadas pode servir como ponto de partida para o estudo
de fases intermetalicas. Usando técnicas auxiliares tais como implantagao idnica e trata-
mento térmico, pode-se encontrar fases metalicas de dificil obten¢do em sistemas massivos.

Espera-se, muitas vezes, obter informagées em sistemas de filmes finos que podem explicar

o comportamento massivo.

As pesquisas em filmes finos de Fe — Nd tém crescido rapidamente em nimero neste
ultimos anos. Taylor et alii [25] estudaram as propriedades magnéticas em filmes amorfos
de Nd.Fe;_. e Nd,Co,_,. Sellmyer et alii [26] discutiram o relacionamento entre a micro-
estrutura e as propriedades magnéticas em multicamadas de Fe/Nd. Hosoito et alii [27]
observaram uma reorientacio de spin do Ferro com a diminui¢io da temperatura nas multi-
camadas de Fe/Dy e Fe/Nd. Estes estudos foram estendidos, de maneira sistematica, por
Mibu et alii [28]. Baczewisk et alii (32] encontraram uma forte anisotropia perpendicular ao

Plano, com altos campos coercivos e remanéncias a baixas temperaturas em muticamadas

de Fe/Nd.

Partindo de filmes finos de Fe/Nd (bicamadas e multicamadas) e usando como técnicas
auxiliares o tratamento térmico e a implantagao de fons, propéde-se estudar o comportamen-
to magnético e a formagio de fases em sistemas de multicamadas de filmes finos Fe/Nd.
implantadas com B* ou Fet. A préxima seccao é dedicada & apresentaciao das amostras.
Na secgio seguinte, I1.2, serio apresentadas, acompanhadas de uma breve discussao, as
técnicas utilizadas para a caracterizagao das amostras. Na seccio I1.3 estio colocados 0s

resultados experimentais, seguido da conclusao, secgao 11.4.
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Figura II.3: Esquematizacdo do sistema de deposi¢io UMS500P Balzers.

II.1 Apresentacao das amostras

As multicamadas de Fe/Nd foram preparadas por evaporagio térmica, por canhio de
elétrons a alto vacuo, em uma cimara de deposicao Balzers UMS500P. A pressio de base

foi de 1078 mbar. A camara de deposicao UMS500P é equipada dos seguintes recursos
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Figura II.4: Figura esquematica das amostras de Fe/Nd, em a) a bicamada F eso0/Ndsoo € em

b) a estrutura de multicamada Fego/Ndg,.

(figura IL.3):
a. Dois sistemas diferentes de €vaporagao, mas que podem ser usados simultaneamente:
a.1l. Dois canhdes de elétrons reguldveis, tanto posicio quanto energia do feixe de
elétrons, que podem incidir em quatro cadinhos;
a.2 Um evaporador resistivo.
b. Um medidor de espessura a base quartzo;
c. Um porta amostra fixo que pode ser aquecido até 900°C;

d. Um sistema de vacuo composto por uma bomba priméria, uma turbo e uma subli-

madora de titdnio, com aquecimento integrado.

15



O controle da evaporacio & automatizado, sendo que além dos recursos operacionais,

conta-se com um analisador de gés residual que pode ser monitorado simultaneamente com

a operagao de deposicio.
Nestes experimentos usaram-se duas séries de amostras:

a) Bicamadas de Feso0/Ndsoo. Para estas amostras usou-se como substrato silicio ( 100)
oxidado. Para evitar o problema de oxidagdo, devido ao contato com o ar, depositou-se

primeiro Nd (veja figura I1.4 a). A escolha destas espessuras, como serd mostrado mais

tarde, estd vinculada ao tipo de caracterizagao a ser feita.;

b) Multicamadas de Fego/Ndgy, o nimero de bicamadas foi de 23 vezes, fazendo uma
espessura total de 368nm (veja figura 114 b). A multicamada foi depositada sobre um

substrato de silicio (111) oxidado. Este conjunto de amostras se subdivide em outros trés:
a. Amostras como depositadas, que serdo designadas simplesmente por Fe/Nd,

b. Amostras implantadas com boro, simbolizadas por Fe /Nd(B). Asimplantagdes com

B* foram feitas com uma dose de 10"4ons/cm?® com uma energia de 150 keV .

¢. Amostras implantadas com Fe*, simbolizadas por Fe/Nd(Fe). Estas implantacoes

foram feitas com uma dose de 10'ions/cm? com uma energia de 250keV .

Os sistemas de bi e multicamadas de F e/Nd foram tratados termicamente em vicuo
(a pressdo da cAmara de recozimento era de 10~"mbar), visando observar a mistura entre
os diferentes elementos junto as interfaces. Para as bicamadas as temperaturas utilizadas
para os recozimentos foram de 100, 200, 300, 400, 500 e 600 °C, num tempo de uma hora
cada. As multicamadas Fe/Nd Fe/Nd(B) e Fe/Nd(Fe) foram tratadas termicamente em

temperaturas de 600 °C durante 150 minutos cada.

As amostras foram caracterizadas por Retroespalhamento de Rutherford - RBS, Espec-

troscopia Méssbauer - CEMS, Magnetoémetro de Amostra, Vibrante - VSM e por Difragio
de Raios-X - XRD.
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Figura IL.5: Figura esquemdtica de uma experiéncia de retroespalhamento de Rutherford.

I1.2 Técnicas de Anilise

Esta secgdo é dedicada & apresentacio das técnicas de analise de filmes finos utilizadas
neste capitulo. Aqui nao se pretende fazer uma discussio completa dessas técnicas, mas

somente uma breve descricio de cada uma delas.

IL.2.1 Retroespalhamento de Rutherford (RBS)
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A técnica de retroespalhamento de Rutherford (Rutherford Backscattering Spectrometry
-RBS), consiste em projetar um feixe monocromatico de particulas a (nicleo de 4tomos
de He) e medir a quantidade e a energia das particulas retroespalhadas a um determinado
angulo 4. Se o espalhamento for inelastico e ocorrem apenas perdas de energia por frea-
mento eletrénic;), a particula conterd informagdes sobre a profundidade em que se encontra
e o tipo de dtomo com o qual colidiu.

Para melhor explicar a técnica RBS usar-se-4 um exemplo:

Supde-se uma quadricamada de filme fino! constituido do empilhamento alternado de
dois elementos (A e B) de nimeros atémicos Z, e Zg (Z4 > Zg), massas atdmicas Mye
Mp e espessuras d4 e dp, respectivamente. Um feixe de particulas a com energia Ey incide
na superficie da quadricamada com um angulo ¢ com a normal, sendo que o detector que
coleta as particulas retroespalhadas encontra-se num angulo § = 7 —2¢. Cada particula que
penetra no detector produz um pulso elétrico proporcional a sua energia. O resultado desta
experiéncia é um grafico de niimero de contagens versus energia, comumente chamado de
espectro de RBS.

As energias das particulas o que incidem em cada interface sio Eo, By, E; e E3 (onde
Eo > Ey > E3 e E; > E, devido ao freamento eletronico), portanto cada uma dessas
particulas produzira no detector puis'os de amplitudes diferentes. Desta forma cada inter-
face terd um valor bem determinado no espectro de RBS. A energia da particula espalhada
depende da massa do elemento espalhador, se A e B tiverem massas suficientemente di-
ferentes, estas energias aparecerao bem resolvidas, como na figura IL5, sendo imediata a
identificago dos elementos constituintes do filme. Os vales observados na figura I1.5 entre
as contagens do elemento A (B) correspondem & espessura de dp (d4). A diferenca do
nimero de contagens de A e B é resultante da diferenca dos numeros atdmicos Z A€ Zg.

Um texto mais completo sobre o assunto pode ser encontrado em P. H. Dionisio [34]

1A escolha de uma quadricamada como exemplo é conveniente pois, como sera visto na seqiiéncia deste

capitulo a técnica foi utilizada para caracterizar multicamadas de filmes finos.
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Figura 11.6: Figura esquemitica do aparato usado para medidas de Méssbauer.

I1.2.2 Espectroscopia Méssbauer de Elétrons de Conversao (CEMS)

A espectroscopia Mdssbauer é uma técnica baseada na possibilidade de ocorréncia de
absorgdo ressonante de radiagio eletromagnética por micleos atémicos. Quando um nicleo
atémico absorve ressonantemente a radiago, a desexcitagio pode dar-se por dois processos
diferentes: pela emissao de um féton 7, ou via conversio interna de um elétron. Os processos
de conversao interna sao seguidos da emissio de elétrons Auger e de raios-X decorrentes do
rearranjo da coroa eletronica. As ressonancias podem ser observadas mediante dois tipos
de arranjos geométricos: por meio de espectros de absor¢ao, em que se mede a reducgao da

intensidade do feixe de raios-y que passa através da amostra; ou por meio de espectros de
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reemissao, em que se coletam fotons ou elétrons decorrentes da desexcitagio nuclear. Esta
€ uma técnica basicamente de superficie. Para o caso do Fe, por exemplo, a profundidade

de anilise esta limitada a aproximadamente 2000 A.

O aparato experimental para as medidas de CEMS est4 esquematizado na figura I1.6.
A fonte radioativa é colocada sob um suporte moével que executa um movimento de vaj-e-
vem. Devido ao efeito Doppler, os fétons emitidos estario distribuidos numa larga regiao
de energia. A velocidade da fonte é conhecida a cada instante e pode ser diretamente
associada com as contagens feitas pelo detector, ou seja, cada contagem corresponde a uma
determinada velocidade da fonte. Como resultado deste procedimento, obtém-se um grafico
do numero de contagens versus velocidade relativa. Este grafico é chamado de espectro
Mossbauer e é caracteristico para cada composto.

Neste trabalho utilizou-se como detector um contador proporcional a gis construido de
maneira a permitir que a superficie da amostra fique exposta 3 radiacio dentro do detector.

O gés utilizado consiste de uma mistura de He com 5% de metano que flui constantemente

pelo detector.

I1.2.3 Difragéo de Raios-X (XRD)

Dentro das diversas técnicas de difracio o método mais popular é o chamado Bragg-
Brentano ou 6 — 26, cujo principio de funcionamento ser4 descrito a seguir (veja figura
IL.7.a). Um feixe monocromético (por exemplo Cug,_, A = 1.54;1) é produzido por um
gerador de raios-X usando um tubo de filamentos a alta voltagem e um alvo de Cu. O feixe
incide num 4ngulo 6; com o plano atémico da amostra, (figura IL.7.b). Cada dtomo espalha
o feixe em todas as dire¢des, mas a, intefferéncia construtiva sé vai ocorrer na direcio § ¢ =0,

se o angulo §; satisfazer a relacio de Bragg

n) = 2dsin 0 (IL1)
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Figura IL.7: Figura esquemitica do aparato usado para as medidas de raios-X.

onde d ¢é a distincia interplanar e n é um nimero inteiro.
Variando o angulo de incidéncia 6; e detectando os raios-X difratado na posigao 0y = 26;,

pode-se encontrar todos os angulos que satisfazem a relagdo de Bragg II.1 e desta forma

determinar a estrutura do cristal e o espacamento d da rede. Um espectro de raios-X

consiste de méximos de difracio versus o angulo 6.

I1.2.4 Magnetémetro de Amostra Vibrante (VSM)

O magnetometro de amostra vibrante (vibrating sample magnetometer - VSM) é um

instrumento que mede momento magnético. O principio de funcionamento estd baseado
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Figura II.8: Figura esquemdtica do aparato usado para as medidas de magnetizacio.

na detecgao da forca eletromotriz (fem) produzida numa bobina por um fluxo magnético
variavel. O diagrama esquematico de um VSM tipico é mostrado na figura I1.8. Neste
_sistema a amostra é colocada na extremidade de uma haste nao-magnética, a qual é imposto
um movimento vibracional, num campo magnético externo. Duas bobinas sensoras sio
colocadas em série, uma em cada lado, préximas da amostra.

Para uma amostra com momento M,, o fluxo magnético pode ser escrito como:

® = AH + B(47 — D)M, sin wt (11.2)

onde A e B sio fatores que dependem da geometria das bobinas, D é o fator desmagne-

tizante da amostra e w ¢ a freqiiéncia de vibracio. Como a fem é proporcional A variacao
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do fluxo @ com o tempo (fem o« 92), tem-se

fem = C(4w — D)M,w cos wt (I1.3)

onde C é uma constante determinada pela calibragio do instrumento. Para sistemas
massivos e filmes finos medidos no plano da amostra o fator desmagnetizante D é des-
prezivel.

As medidas de momento magnético como fungio de um campo magnético aplicado
permitem determinar a magnetizagao inicial, a magnetizacio de saturagao, a magnetizacao
remanente € 0 campo coercivo. As curvas de magnetizagdo por campo magnético aplicado

sao comumente chamadas de curvas de histerese magnética (ou hysteresis loop).

II.3 Resultados Experimentais

Esta seccao estd dividida em duas partes. Na primeira delas estudar-se-4 a evolugio
térmica em uma bicamada de Fe/Nd com o objetivo de conhecer o processo de difusio na
interface F'e/Nd. Este estudo é importante para um entendimento, no minimo qualitativo,
do processo de formagao de fases neste sistema. A segunda parte é dedicada ao estudo da

evolugdo térmica e formagao de fases em sistemas de multicamadas apds implantagao de

Bt e Fet e tratadas termicamente a 600°C.

11.3.1 Bicamadas de Fe/Nd

Na primeira parte desta secao apresentar-se-a os resultados experimentais obtidos no
estudo de interdifusio na interface Fe/Nd em bicamadas de F e/Nd, apés o tratamento
térmico nas temperaturas de 100, 200, 300, 400, 500 e 600°C , de uma hora cada. Para
cada recozimento usou-se uma nova amostra e o tratamento térmico era feito a temperatura
desejada sem apresentar passos intermedirios. Nestes estudos utilizou-se espectroscopia

RBS e raios-X e de curvas de histerese magnética para a caracterizagao das amostras.
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A espessura de cada camada foi convenientemente escolhida ap6s um conjunto de si-
mulagdes feitas com o programa RUMP 2 [33]. Nestas simulagdes objetivou-se a obtengao
do méximo de espessura das camadas e que permitisse uma boa resolucio instrumen-
tal (RBS), pois o estudo de interdifusio térmica exige que as interfaces Nd/Substrato e
Fe/Meio—~ Ambiente nao influenciem no processo de interdifusio da interface F'e/Nd. Ou
seja, as camadas devem ser fontes ”infinitas” para o processo de difusdo na interface de
interesse. Apés estas consideragdes escolheram-se os seguintes valores para as espessuras
individuais: tpe = 50nm e tyg = 50nm.

Com estas espessuras o comportamento magnético do sistema é dominado pelas pro-
priedades magnéticas massivas, entretanto estas bicamadas servem como ponto de partida
para o estudo da interdifusao atémica na interface Fe/Nd.

A figura I1.9.a mostra o espectro de RBS para a bicamada ”como depositada”. O pico
situado a mais alta energia corresponde ao espectro de RBS da camada de N d, ao lado
deste, com energia menor, vé-se o Fe. Os patamares que aparecem no inicio do espectro sao
relativos ao substrato. A figura mostra que os espectros relativos ao Fe e ao Nd aparecem
perfeitamente resolvidos. Neste espectro, o pico do Nd tem como interfaces o substrato a
direita e o F'e a esquerda. Para o F'e tem-se a interface Fe/meio—ambiente a direita e Nd
a esquerda. Ou seja, no estudo da difusdo na interface F e/Nd as mudangas de interesse no
espectro de RBS estao situadas a direita do pico de Nd e a esquerda do pico do Fle.

As bordas de cada um dos espectros para a amostra como depositada, figura II.9.a,
sdo quase verticais, o que indica que, dentro do limite de resolugao do aparelho, a interface
Fe/Nd é abrupta. Apés o tratamento térmico a 300°C, durante 1 hora, este quadro
permanece (figura I11.9.b), como pode se observar comparando estas duas figuras. Ou seja,

nao existiu interdifusio na interface Fe/Nd.

2RUMP é um programa de andlise e simulagdo de RBS bastante difundido na comunidade cientifica
afim. Este programa permite inferir tanto nas caracteristicas da amostra como também nas caracteristicas

do instrumento de medida.
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Figura I1.9: Espectro de RBS da bicamada Fesoo/Ndsgg (@) "como depositada” e (b) apos o

tratamento térmico a uma temperatura de 300°C.

A difuséo comega a ser visivel no espectro de RBS apés o tratamento a 400°C. Isto pode
ser observado na figura I11.10.a. O Pequeno pico que surge ao lado esquerdo do espectro do
Fe, mostra que existiu uma difusdo do Fe dentro da camada de Nd. O espectro de RBS
para a bicamada tratada termicamente a 500°C nao apresenta uma mudanga significativa
do quadro acima reportado. Entretanto, apés o recozimento a 600°C, figura 11.10.b, a

amostra comega a apresentar um forte aumento na concentracao do Fe na camada de Nd.
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Figura II.10: Espectro de RBS da bicamada F es500/Ndso0, apds os tratamentos térmicos em

temperaturas de (a) 400 e (b) 600°C.

Comparando os dois espectros, a 400 e 600°C na figura II1.10, pode-se ver que o pico ao

lado do espectro inicial do Fe aumentou sensivelmente.
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Figura I1.12: Curvas de histerese magnética para as bicamadas Fesoo/Ndsog apés os tratamentos

térmicos de (a) 100 e (b) 600°C.

A figura IL.11 mostra os espectros de raios-X para as bicamadas. Como se pode obser-
var, a multicamada ”como depositada” (figura (a)) apresenta poucos picos bem definidos.
Isto é conseqiiéncia da desorganizagio estrutural, principalmente do Nd, pois, vé-se per-
feitamente o pico relativo ao Fe situado a 44.7°. Existem dois outros picos que estio bem
definidos, 28 e 70°, mas estes nio sio de interesse nesta série de experimentos pois corres-

pondem ao espectro de raios-X do Si. Na figura (c) tem-se o espectro para a amostra apds
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o tratamento térmico a 200°C. Aqui os picos relativos ao Nd estio bem definidos, pelo
menos na regiao entre 58 < 20 < 64. Isto significa que a camada de Nd apresenta uma
estrutura cristalina organizada. No passo seguinte, tratamento térmico a 300°C, surgem
0s primeiros indicios de uma mistura na interface. Os picos situados a 30.2 e 57.7° sio
provavelmente devido & fase FesNdy7. Na seqiiéncia, figuras (d), (e) e (f), observa-se o
desaparecimento dos picos de Nd puro. Em (8), amostra tratada termicamente a 600°C,
a maioria dos tragos de Nd puro desaparecem. Entretanto, o pico relativo ao Fe puro

permanece. °

A figura II.12 mostra as curvas de histerese n;agnética, feitas no plano das amostras,
para as bicamadas tratadas termicamente a 100 e 600°C. Comparando estas duas curvas,
observa-se que a bicamada tratada a 600°C inverte os seus momentos magnéticos de forma,
mais suave. Nota-se também que o campo magnético aplicado necessirio para saturar (Hs)
a bicamada tratada a 600°C é aproximadamente duas vezes maior que o H s para a bicama-
da tratada a 100°C. Este comportamento sugere a formagio de uma fase magneticamente
dura a partir do tratamento térmico a 600°C. A curva de histerese magnética para um
sistema composto por duas fases magneticamente independentes estd esquematizada na
figura II.14. As medidas de histerese magnética para as amostras "como depositada” e
tratadas termicamente a 100, 200, 300, 400 e 500°C nio apresentam diferengas significati-

vas. Isto se deve, provavelmente, ao volume percentual dessa nova fase ser muito pequeno

com relagéo a quantidade de Fe puro.

Os resultados acima descritos sugerem que a difusao na interface Fe/Nd é dada pela
migracao dos 4tomos de Fe para dentro da camada de Nd. Esta afirmagao fica evidenciada,
quando se compara os espectros de RBS das bicamadas ”como depositada” e a 500°C. A
figura II.13 mostra a sobreposicio destes dois espectros. As linhas cheia e pontilhada
correspondem, respectivamente, aos espectros de RBS da bicamada, ”como depositada” e

tratada a 500°C. Observa-se apés o recozimento que o pico do Nd fica menor e mais largo.
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Figura I1.13: Espectro de RBS das bicamadas "como depositada” (linha cheia) e apéds trata-

mento térmico de 600°C durante 60 minutos (linha pontilhada).

O avanco para a esquerda é uma consequéncia de uma pequena difusio do Nd no substrato,
entretanto a posi¢ao do Nd correspondente 4 interface com o Fle permanece imutéavel. Isto
significa que néo houve difusio do Nd na camada de Fe. Por outro lado, pode-se ver na
mesma figura o surgimento de um pico de Fe situado & esquerda de sua posicdo inicial,
ou seja, o F'e comegou a se difundir na camada de Nd. A comparagao entre os espectros

de RBS das bicamadas ”como depositada” e tratada a 600°C, figura II.13.b, mostra uma
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Figura I1.14: Simulag¢do de uma curva de histerese magnética para um sistema composto por

duas fases magnéticas independentes

forte difusio do Fe na camada de Nd.

As informagGes dadas pelos espectros de raios-X sio mais sensiveis & formagao de fases
do que aquelas fornecidas por RBS. Nestes espectros pode-se notar que a primeira etapa na
evolucao térmica do sistema esta na cristalizagdo da camada de Nd. O processo de difusio
na interface Fe/Nd comega logo apés a cristalizagio, numa temperatura de 300°C. Vé-se

também que a difusdo do Fe para dentro da camada de Nd é rapida e apés o tratamento

31



Contagens

0 o . R
05 06 07
Energia ( MeV')

Figura I1.15: Espectro de RBS para as multicamadas (a) Feso/Ndso (linha cheia),(b) Fe/Nd(B)
(linha tracejada) e (c) Fe/Nd(B) (linha pontilhada).

a 600°C os tragos de Nd desaparecem, sugerindo a formagcio de fases de Fe — Nd dentro

da camada de Nd. O que confirma as observagdes feitas com RBS.

I1.3.2 Multicamadas de Fe/Nd Fe/Nd(B) e Fe/Nd(Fe)

Nesta parte do trabalho estudar-se-4 o comportamento magnético e a formacio de fases

em multicamadas de Fe/Nd. Para este estudo escolheu-se um sistema. de multicamadas
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composto pela célula unitaria Fe/Nd repetida 23 vezes. As espessuras de cada camada foi

de 8nm.

As multicamadas foram implantadas com Bt e Fe*, segundo as especificagbes apresen-
tadas na secgdo I.1. As implantacoes de B tiveram como objetivo a introdugao de B na

multicamada para formar compostos do tipo Fe— Nd— B. Estas implantacoes provocaram
uma pequena mistura de F'e e Nd nas interfaces. As implantacées de Fe tiveram como

objetivo misturar as camadas de Fe e Nd, pois como foi observado na seccio anterior o Nd
ndo difunde termicamente para dentro da camada de Fe. Devido a sua grande massa, com
relacao ao B, o Fe processa uma forte mistura nas interfaces, chegando mesmo a destruir

completamente a estrutura modulada do sistema.

O aspecto modular das multicamadas pode ser observado nos espectros de RBS (figura
I1.15). Note-se que devido a resolu¢io da técnica nio se pode fazer uma anilise quanti-
tativa. Qualitativamente vé-se que apds a implantacio de B* (b) a amplitude dos picos
foi reduzida com relagio ao espectro da multicamada nio implantada (a), enquanto que
a modulacdo desaparece quase totalmente apés a implantacio de Fe* (c). Isto significa
que a implantagdo de B* na multicamada produziu uma pequena mistura nas interfaces

Fe/Nd. Por outro lado a implantagio de Fe* destruiu completamente a multicamada.

A figura 1116 corresponde ao espectro de RBS feito para a multicamada apos o tra-
tamento térmico de 600°C. Como se pode observar, a estrutura modulada encontrada
para o sistema como depositado nao existe mais. Usando o programa de simulacio RUMP
(linha pontilhada), encontrou-se um perfil de concentracio que comega com a proporgao
(TNd/1Fe) e evolui gradativamente até atingir (9INd/7Fe). Logo a seguir o sistema, passa
a ter uma concentragao rica em F'e, com propor¢oes de (1Nd/4Fe). Junto ao substrato a
razio (Nd/Fe)éde (5/7). Os espectros de RBS para as amostras Fe/Nd(B) e Fe/Nd(Fe)

apos o tratamento térmico a 600°C durante 150 min, apresentam uma estrutura semelhan-

te.
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Figura I1.16: Espectro de RBS da multicamada Fego/Ndgo apés um tratamento térmico de 150
min a 600°C. As linhas cheia e pontilhada corresponde ao resultado experimental e i sim ulagao

via RUMP, respectivamente.

A figura II.17.a mostra o espectro de difracio de raios-X obtido para a multicamada
como depositada. Os picos situados a 30.5 e 63° sio relativos ao Nd. As linhas relativas

ao Fe nao sao visiveis neste espectro. Na figura IL.17.b vé-se o resultado das medidas

34



.a.éw - LWA

30 40° 50° 7b°
26—
Figura I1.17: Espectro de rais-X para as multicamadas F ego/Ndgo. (a) multicamada como

depositada e (b) apds tratamento térmico a 600°C.

de raios-X para a multicamada nio implantada, apés o tratamento térmico de 600°C. O
estreitamento dos picos indica uma recristalizagio do filme. Na mesma figura observa-se
o aparecimento de trés novos picos a 33, 35 e 589, aos quais associa-se a fase NdsFe,;
[23]. A anilise de raios-X a grandes angulos das multicamadas implantadas com B* e Fe+
sao similares. Estes resultados sao pouco conclusivos, note-se que mesmo para o caso das

multicamadas ” como depositada” nao aparece nenhuma linha correspondente ao Fle.
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Figura II.18: Espectro CEMS para as multicamadas (a) Fego/Ndgy b Fegy /Ndgo(B), ¢

Fegy/Ndgo(Fe) e d Fegy /N dggy apés tratamento térmico de 600°C.

A figura II.18 mostra os espectros de CEMS para este conjunto de amostras. A inten-
sidade de cada pico fornece informagaes sobre a dire¢io da média das magnetizagoes do Fe

através darelaggo 3:z:1:1: 7 :3, onde z é dado por (27, 29]
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onde § é o angulo entre a média das diregdes dos momentos magnéticos do Fe e o raio--y
incidente. Como se pode observar na figura z =~ 4, o que corresponde a um angulo § em

torno de 90°. Ou seja, os momentos magnéticos do Fe estio situados, preferencialmente

b

no plano da multicamada. Estes resultados estio de acordo com os experimentos feitos

por Mibu et alii [28, 29, 30, 31]. Os referidos autores mostraram que para multicamadas
de Fe/Nd onde as espessuras de Nd sio maiores que 404, a temperatura ambiente, os
momentos magnéticos estdo situados no plano da amostra.

Como pode ser visto na figura II.18 o sexteto relativo ao o — Fle esta presente em
todas as amostras. Para o caso da amostra "como depositada”, figura II.18.a, observa-se
que existem além do espectro da a — Fe um sexteto e um dubleto. Este espectro, nio foi
identificado, quando comparado com aqueles do Nd;Fe; e N dsFe;7 [25, 35, 36, 37]. Para
a multicamada tratada termicamente a 600°C, figura I1.18.b, os resultados indicam que
houve uma reagio entre as camadas de Fe e Nd, entretanto, como no caso da amostra
”?como depositada” ndo se pode fazer uma identificagio das fases presentes no espectro. O
espectro de Méssbauer (CEMS) para a multicamada implantada com B*, figura II.18.c,
mostra o desaparecimento do dubleto, enquanto que os sextetos permanecem. A amostra
implantada e tratada termicamente a 600°C, figura I1.18.d, mostra algumas modificagdes.
Ao lado dos dois campos hiperfinos que aparecem na figura I1.18.c aparece um novo campo
hiperfino, a0 mesmo tempo que o pequeno dubleto reaparece. Existem indicios que estes
espectros correspondem a fase Nd; Fey4B, (38, 41, 40, 42).

A tabela IL.1 mostra os parametros que melhor se adequaram aos espectros de CEMS
obtidos experimentalmente. Devido ao fato de que nio fora possivel identificar estas fases,
no»

usou-se o simbolo para designar fases sem similares na literatura e ”?(Nd, F €145:1)”

para representar as fases que se suspeita ser Nd, Fe 4 B,.
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Amostra  AH(10’mT) AE,(mm/s) 1S(mm/s) T(mm/s) ident.
A 327 0 -0.11 0.28 a—Fe
304 0 -0.088 0.25 ?

0 0.36 0.29 0.26 ?

A(600°0) 330 0 -0.11 0.27 a—Fe
250 0 -0.001 0.69 ?

0 0.35 0.22 0.31 | ?

173 0 -0.11 0.53 ?

B 330 0 -0.11 0.27 a— Fe
320 -0.04 -0.09 0.26 7 (NdyFeyuB;)

B(600°C) 332 0 -0.11 0.27 a—Fe
303 0 -0.001 042 ? (NdyFeyB;)

0 0.47 0.24 0.59 ?

167 0 -0.31 0.54 ?

Tabela II.1: Tabela dos parimetros de Méssbauer para as multicamadas Fe/Nd (A), Fe/Nd
tratada termicamente a 600°C (A(600°C)), Fe/Nd(B) (B)e Fe/Nd(B) recozida a 600°C
(B(600°C)).
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As medidas de magnetizagio das multicamadas Fe/Nd e Fe/Nd(B) estao apresentadas
na figura I1.19. Em (a) tem-se a curva de histerese magnética para a multicamada Fe/Nd
"como depositada”. O campo coercivo é de aproximadamente 2040e, ou seja duas vezes
maior que o He das bicamadas. A figura I1.19.b, mostra a curva de histerese magnética
para a amostra () apos o tratamento térmico a 600°C. Pode-se ver que o sistema apresenta

duas fases coexistindo independentemente.

As curvas de magnetizacao feitas para as multicamadas implantadas com Bt e Fet,
mostradas nas figuras I1.19.c e d, mostram uma sensivel redugio nos campos coercivos das
multicamadas. Os novos valores de H¢ séo de, aproximadamente, 250e e 670e para as
amostras implantadas com Bt e Fe*, respectivamente. O comportamento magnético do
sistema apds o tratamento térmico a 600°C é similar ao encontrado para a amostra nio

implantada e também tratada termicamente.

O espectro de RBS da multicamada Fegy/Ndgy confirma a estrutura modulada ca-
racteristica do sistema. Estes resultados foram reproduzidos consistentemente usando o
programa de simulagdes RUMP. Entretanto, numa visdao mais agugada, o espectro de
Moéssbauer mostra a presenga de fases que sé podem ser explicadas pela mistura de Fe
e Nd nas interfaces. Do ponto de vista magnético, vé-se um endurecimento do sistema com

relagao a bicamada. O campo coercivo é duas vezes maior na multicamada.

A implantagdo de Bt e Fet produziram efeitos drasticos tanto a nivel estrutural quan-
to a0 comportamento magnético. Ao implantar B ocorre uma mistura nas interfaces
Fe[Nd, assim como o desaparecimento de uma das fases (tabela II.18). Os efeitos da
difusdo causados pela implantagio de B sio relativamente pequenas quando comparado
aqueles provocados pela implantacdo de Fe*t. Para este ultimo caso, a estrutura modula-
da da multicamada foi completamente destruida. Em ambos os experimentos houve uma
significativa redu¢do da coercividade (veja tabela I1.2). Os mecanismos responsaveis pela

redugdo da coercividade ndo sao necessariamente os mesmos em ambos os casos. De um
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Figura I1.19: Curvas de magnetizacio para as multicamadas (a) Fego/Ndso'Lb) Fego/ngo(B),(C)

Fego/Ndgo(Fe) e(d) Fego/Ndgo apds tratamento térmico de 600°C.

lado tem-se o boro, elemento estranho ao sistema, que causa uma mistura de interface pe-

quena, de outro esta o ferro que causa uma grande mudanga na estrutura da multicamada.

As amostras tratadas termicamente a 600°C mostram uma redistribuigdo dos atomos

de Fe e Nd, com a destrui¢io da estrutura periédica da multicamada. A anélise de RBS
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Fe/Nd Fe/Nd(b) Fe/Nd(Fe)
204 25 67
B 253 235 238

Tabela I1.2: Relagio dos campos coercivos(Qe) para as multicamadas (A) Fe/Nd, Fe/Nd(B),

Fe/Nd(Fe) e as mesmas apds o (B) tratamento térmico a 600°C.

indica que as proporgdes relativas de Fe ¢ Nd nio sao constantes ao longo da espessura
do filme. Um corte em profundidade mostra que o Fe tende a migrar para a interface
com o substrato e o Nd para a superficie exterior. As medidas de magnetizagdo mos-

tram, independentemente da multicamada primitiva, que existem duas fases magnéticas

coexistindo.

I1.4 Conclusao

A evolugdo térmica das bicamadas, acompanhada, pelos estudos de RBS, raios-X e curvas
de magnetizagdo, mostraram que:

a) A camada de Nd da bicamada "como depositada” nio apresenta uma estrutura
perfeitamente cristalina. Ao contrério, a camada de Nd é quase amorfa;

b) Apés o tratamento térmico a 200°C o sistema nao apresenta interdifusdo, as carac-
teristicas de uma bicamada permanecem. A diferenga desta amostra para a ”como depo-
sitada” esta na forma dos picos de raios-X. Neste caso os espectros estao bem definidos, o
que indica o inicio da cristalizagdo da camada de Nd;

c) A difusdo na interface F'e/Nd é dada pelo deslocamento do Fe para dentro da camada
de Nd. Este processo s6 ocorre depois que a camada de Nd cristaliza (apés tratamento

térmico a 300°C);

d) Com a migragdo de Fe para dentro da camada de Nd, estes tomos comecam a
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formar uma segunda fase, identificada como sendo NdsFe,;

e) A mudanga no comportamento magnético do sistema somente foi observada apos o
tratamento térmico a 600°C. Isto se deve & pequena. percentagem de Nds F'ey7 no volume da,
bicamada. Entretanto, o valor do campo de saturacio, duas vezes maior quando comparada

a bicamada "como depositada”, é ainda pequeno para que se possa dizer que é uma fase

magneticamente dura.

Estes resultados podem ser comparados com aqueles obtidos por Mibu et alii [30]. No
referido artigo os autores mostram que apés o tratamento térmico a 200°C durante 24
horas, ocorreu uma difusdo negativa do Fe. Este comportamento, segundo os autores, é
devido & cristalizagdo da camada de Fe. Os estudos apresentados neste capitulo também
mostram que nao existe difusdo nas interfaces a 200°C. Entretanto, neste trabalho propde-
se que a camada de Nd na amostra ”como depositada” é quase amorfa, diferentemente dos

autores acima citados, que supéem que apenas a camada de Fe é amorfa.
Os estudos feitos com a multicamada Fe/Nd(B, Fe) mostraram que:

a) A multicamada ”como depositada” apresenta uma modulagao caracteristica deste
tipo de sistema. Entretanto, os espectros de CEMS mostram que existem, juntamente com
a fases a — Fe, duas outras fases (nao identificadas). Isto indica que houve uma mistura,

de Fe e Nd nas interfaces. O campo coercivo desta multicamada é de aproximadamente

2000¢;

b) As multicamadas implantadas com B*, sofreram uma pequena mistura nas interfa-
ces. O comportamento magnético desta amostra foi alterado, com relagio & amostra nao
implantada, o campo coercivo mudou de 200 para 250€. O espectro de CEMS mostra que
houve o desapareciniénto de uma fase ndo magnética, que estava presente na multicamada

” como-depositada”;

c) A implantagéo de Fe* destruiu completamente a estrutura modulada da multicama-

da, chegando a formar fases magnéticas distintas. O campo coercivo desta amostra é da
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ordem de 670¢;

d) apés o tratamento térmico a 600°C destas multicamadas, tanto as medidas de RBS
como de magnetizagdo, mostram um comportamento semelhante. O espectro de RBS
mostra que o Nd tende a se deslocar para a superficie, enquanto que o Fe migra para
a interface com o substrato. As medidas de magnetizacio destas amostras evidenciam a
coexisténcia de duas fases magneticamente independentes.

Excetuando o @ — Fe, nenhuma outra das fases encontradas nos espectros de CEMS pu-

deram ser claramente identificadas. Suspeita-se que nas amostras Fe/Nd(B) e F e/Nd(B)

tratada termicamente a 600°C durante uma hora, uma das fases observadas seja a fase

NdyFe14B. Entretanto os espectros de raios-X indicam uma possivel formacio da fases

Nd5F€17Bl .
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Capitulo III

Estudo da Magnetoresisténcia Gigante no
Sistema NiFe/Cu/Co/Cu

Neste capitulo se discutird o efeito de magnetoresisténcia em multicamadas de fil-
mes finos de NiFe/Cu/Co/Cu. Entretanto, antes de focalizar o problema diretamente,

apresentar-se-a um breve relato sobre alguns conceitos importantes para o desenvolvimento

do tema.

/
Um campo magnético aplicado produz uma mudanga na resistividade elétrica de um

metal e também induz uma voltagem na diregdo perpendicular ao campo e i corrente.
O primeiro dos efeitos é chamado de magnetoresisténcia e o segundo de efeito Hall. A
magnetoresisténcia e o efeito Hall sdo os principais fendmenos de magnetotransporte. Em
metais normais estes efeitos sio devidos a for¢a de Lorentz que curvam as trajetdrias dos
elétrons. Em metais e ligas magnéticas estes efeitos, chamados de efeitos normats, também
existem, mas sao geralmente muito pequenos quando comparados aos efeitos que aparecem
devido a interacdo dos elétrons de condugao com os elétrons das bandas d e f. Metais de
transi¢ao, onde os elétrons responsiveis pelo momento magnético pertencem a banda d e
nao sao localizados, exibem um efeito peculiar de magnetoresisténcia chamado de vilvula
de spin. Este fenémeno foi inicialmente observado em multicamadas de Fe/Cr por Baibich

et alii [43] e serd discutido mais tarde.
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Este trabalho é dedicado ao estudo da magnetoresisténcia do tipo valvula de spin,
também chamada de magnetoresisténcia gigante em multicamadas metalicas de filmes finos
magnéticos.

A partir deste capitulo, entende-se como multicamada metalica magnética o arranjo
periédico composto pelo empilhamento de camadas de filmes finos de metais diferentes,
intercaladas da seguinte forma: metal ndo magnético/ metal magnético.

Inicialmente apresentar-se-4 os principais modelos para o efeito de acoplamento magnético
entre camadas numa multicamada, assim como a atual interpretacio do efeito da magne-
toresisténcia gigante. A sec¢io II1.2 sera dedicada & apresentacgao do apérato instrumental
onde foram realizadas as medidas de magnetoresisténcia. A secgio IIL.3 é dedicada 3 a-
presentagao do grupo de amostras estudados neste capitulo. Nas seccdes seguintes serao
apresentados os resultados das medidas de magnetoresisténcia gigante para o sistema de

multicamadas NiFe/Cu/Co/Cu. O capitulo se encerra com a discussio e conclusio dos

resultados obtidos para este sistema.

III.1 Introdugao: Acoplamento Magnético e Efeito Vilvula de
Spin

O acoplamento magnético e o efeito de valvula de spin estdo intimamente ligados histéri-

camente. Embora estes fendmenos sejam independentes, as primeiras observacdes do efeito

.de magnetoresisténcia gigante somente foram possiveis em sistemas acoplados antiferro-

magneticamente. Esta secgao ¢ dedicada a apresentagio destes dois tépicos.

III.1.1 Acoplamento Magnético

Num sistema de multicamadas met4licas, a interacio de troca pode acoplar camadas
magnéticas através das camadas ndo magnéticas. Este acoplamento apresenta um carater

oscilatério em fungdo da espessura do material espagador, podendo alinhar as camadas
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Figura IIL1: Representagio esquemdtica do acoplamento antiferromagnetico numa multicamada

magnéticas paralelamente ou antiparalelamente. As primeiras observagoes experimentais
foram feitas em super-redes de Terras Raras Dy/Y e Gd /Y [44, 45]. Em 1986 a equipe de P.
Grinberg observou pela primeira vez o acoplamento antiferromagnético em sanduiches de
metais de transi¢do (Fe/Cr/Fe) [46]. Estes resultados foram confirmados posteriormente
por Carbone [47], Baibich [43] e Barthélémy [48]. A natureza oscilante deste acoplamento
com a espessura do metal ndo magnético foi observada por Parkin em 1990 [49] em multi-
camadas de Fe/Cr, Co/Cr e Co/Ru, com periodos de 18 a 21 A para o Cr e de 124 para
o Ru.
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O mais simples dos formalismos utilizados para explicar a intensidade de um acoplamen-
to antiferromagnético em multicamadas [48] sup6e que cada camada magnética apresenta
um momento magnético fixo u; na direcio @; (veja figura IIL1). A energia total (por

unidade de 4rea) em um periodo é entido dada por:
E=Juy-uy — MiyHsing = —J cos 2¢ — Mty H sin ¢ (I11.1)

onde J é a constante de acoplamento (por unidade de area), H o campo magnético aplicado,
M, a magnetizacdo de saturacio e tps a espessura das camadas magnéticas. Minimizando

a energia com respeito ao angulo ¢, obtém-se o valor de J para H = H,

_ H Mty
T4

J (I11.2)

Uma descri¢gdo mais completa sobre acoplamento magnético em multicamadas pode ser
encontrado em A. Barthélémy [48].

Existem, atualmente, duas interpretagdes para explicar o acoplamento magnético em
multicamadas compostas por metais de transigio. A primeira delas est4 baseada no calculo
de estruturas de bandas. O procedimento bisico deste modelo é o de calcular a diferenca de
energia entre as configuragdes ferromagnética e antiferromagnética. Este tipo de cdlculo foi
utilizado por Stoeffler et alii [50] para super-redes de (Fe/ Cr), onde os autores encontra-
ram oscilagdes de curto periodo, de duas monocamadas, devido & tendéncia de acoplamento
antiferromagnético do Cr. Entretanto, o modelo nio prevé a existéncia de oscilagoes de
grande periodo, como o encontrado por Parkin [49] (veja tabela I11.2). Este modelo apre-
senta pelo menos duas limitagdes: a) os calculos numéricos sio demasiadamente extensos,
o que limita em termos praticos o nimero de camadas nas simulagbes; b) em alguns casos
o "ruido” numérico é da ordem da diferenca entre as energias.

O segundo modelo é inspirado nas interagbes RKKY. A camada magnética M1 inte-
rage com os elétrons de condugdo do espagador. Estes elétrons propagam a polarizagdo
até a camada magnética M2. Desta forma, estas duas camadas estario indiretamente a-

copladas via elétrons de condugio. Este modelo foi inicialmente proposto por Yafet [51]
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Figura II1.2: Tabela de elementos espacadores onde foram encontrados acoplarmento de troca,

tendo o Co como elemento magnético [7]

para o sistema Gd/Y. O periodo de acoplamento aparente corresponde a interseccao das
oscilagdes de curto periodo do tipo RKKY com os planos atémicos do elemento espacador.
Mais recentemente, Bruno e Chappert [53] desenvolveram um célculo onde consideraram
a natureza discreta dos planos atémicos nas diversas orientagoes do crescimento cristalino
da multicamada. Os autores encontraram coexisténcia de diferentes periodos para certos

tipos de estruturas e orientacdes cristalinas da camada nao magnética.
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Figura IIL.3: Magnetoresisténcia para super-redes de Fe/Cr [1].

Parkin et alii [49] realizaram um conjunto de experiéncias visando a observacio do
acoplamento de troca através de diversos elementos espacadores. A tabela II1.2 mostra os
elementos onde os autores encontraram acoplamento magnético. Como elemento magnético
utilizou-se o Co [49]. Em experimentos recentes observou-se acoplamento através do Pd

[54], Au [58] e Ag [55, 56, 57, os quais ndo constam na tabela acima.

III.1.2 Efeito Valvula de Spin

A magnetoresisténcia gigante foi observada pela primeira vez em 1988 em super-redes
Fe/Cr por Babich et alii [43]. Este efeito est4 associado ao acoplamento antiferromagnético

entre as camadas de Ferro. Quando se aplica um campo magnético, observa-se uma di-
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minui¢ao da resistividade que pode ser de até um fator dois a baixas temperaturas. Esta
diminui¢ao da resistividade acompanha a passagem do alinhamento antiferromagnético a
campo nulo até a configuragio paralela. A figura II1.3 mostra os resultados de magnetore-
sisténcia para o sistema Fe/Cr [43]. As trés curvas apresentadas mostram uma importante
dependéncia da magnetoresisténcia com a espessura da camada de Cr-. Posteriormente, Par-
kin [49]) mostrou que este decréscimo est4 associado com o sinal do acoplamento magnéti(:o
entre as camadas de ferro através do cromo. Isto é, para determinadas espessuras de Cr o
acoplamento é antiferromagnético, enquanto que para outras ele ‘é ferromagnético. Como

serd. discutido mais tarde, somente o acoplamento antiferromagnético favorece o efeito de

valvula de spin.

Os trabalhos feitos nesta érea tiveram um grande avango desde a descoberta de Baibich
et alil até os dias atuais. Efeitos de magnetoresisténcia foram encontrados em diversos ou-
tros sistemas. Entre eles pode-se citar: Co/Ru(6%), Co/Cr(1%) [59], Co/Cu(80%) [60, 49]
e Fe/Cu(13%) [61]. Os valores entre parénteses correspondem 3 magnetoresisténcia medida
para estes sistemas. Os periodos de oscilagdo sdo aqueles encontrados por Parkin [49] (veja
tabela III.2). A figura II1.4 mostra o comportamento oscilatério da magnetoresisténcia
para os sistemas Co/Cu e Fe/Cu [61] com respeito & espessura do Cu. Pode-se notar
que embora as oscilagbes tenham o mesmo periodol (aproximadamente 12 A) as fases nio
coincidem. Estas oscilagdes na magnetoresisténcia sao atribuidas tnica e exclusivamente 3

oscilagao do acoplamento troca entre as camadas magnéticas através do C'u.

Embora o efeito de magnetoresisténcia tenha sido inicialmente descoberto em sistemas
de multicamadas magnéticas com acoplamento de troca antiferromagnético, existem ou-

tros dois tipos de sistemas onde o efeito de valvula de spin ocorre independentemente do

acoplamento:

a) Multicamadas compostas por camadas magnéticas com diferentes campos coercivos;

b) Sistemas magnéticos granulares.
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Figura III.4: Oscilagées da magnetoresisténcia para os sistemas Fe/Cu e Co/Cu

O item a serd discutido detalhadamente na secgao dedicada ao sistema NiFe/Cu/C o/Cu,

neste mesmo capitulo.

Os sistemas granulares magnéticos sio compostos de uma matriz, por exemplo Cu ou
Ag, contendo granulos de um material magnético (Co, Fe). O fendmeno de magneto-
resisténcia neste tipo de sistema foi apresentado pela primeira vez por Berkowitz e Xiao
[62, 63] em 1992. O principio de funcionamento é o seguinte (veja figura IT1.5): quando o

sistema estd a campo nulo, a magnetizagio das particulas magnéticas est4 orientada aleato-
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granulos magnéticos embebidos dentro da matriz composta de uma metal ndo magnético

riamente. Quando o sistema est4 imerso num campo magnético suficientemente forte estas
particulas terdo suas magnetizaces paralelas. Portanto, assim como no caso das multica-
madas acopladas, a resistividade do sistema é reduzida & medida que o campo magnético
aplicado aumenta. Este tipo de sistema pode apresentar efeitos de magnetoresisténcia da
ordem de 80% a T = 4.2K [64]. Do ponto de vista de deposicao deste tipo de sistema
existem dificuldades a serem superadas, como por exemplo: a obtengio de granulos de

forma regulares com uma distribuigao espacial homogénea e uma distribuicio de tamanhos
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de granulos regular. Na verdade, o efeito de magnetoresisténcia pode ocorrer para diversas
formas e tamanho de granulos, mas a forma esférica com tamanhos suficientemente peque-
nos para formarem monodominios magnéticos, distribuidos homogeneamente na amostra,
leva as condigbes mais apropriadas para uma otimizagio da magnetoresisténcia.

Um outro fator importante para a magnetoresisténcia é a escolha da configuragao a ser

usada. Divide-se o experimento em dois tipos, segundo a sua configuragao: a) CIP (current

in plane) e b) CPP (current perpendicular to plane).

As medidas de CIP sao feitas com a corrente elétrica ao longo do plano da multicamada.
Este tipo de experimento tem como vantagens a facilidade de montagem e de medida.
Entretanto, os efeitos de difusdo dependente do spin sio minimizados devido ao percurso
eletrénico apresentar uma relagio caminho/interface pequena. Por exemplo, num sistema
configurado em CIP as distancias entre os contatos de medida sao da ordem de milimetros,
enquanto que a espessura das amostras é da ordem de Angstroms. A maior parte dos
experimentos de magnetoresisténcia & feito com este tipo de configuragio.

As medidas CPP sao feitas com a corrente elétrica atravessando o plano das camadas.
Este tipo de configuragio dificulta bastante a sua montagem, principalmente por problemas
de contato com a amostra, pois em geral tem-se a resisténcia dos contatos muito maior que a
resistéencia da multicamada. Este tipo de experimento apresenta altos valores percentuais da
magnetoresisténcia. A razao disto é que a diregao da corrente é perpendicular as interfaces.

Em alguns casos ela chega a aproximadamente 180% (Co/Cu, T=4.2 K) [65].

III.1.3 Interpretagao do Efeito Vélvula de Spin e Aplicacio em Multicamadas

Magnéticas

O modelo de duas correntes prevé que num metal de transicio ferromagnético, a baixas
temperaturas, a corrente eletronica é dada por dois canais paralelos e independentes. Um

canal para os elétrons de spin up (por convengio de spin paralelos aos elétrons minoritarios)
e — .
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com uma resistividade p! e um outro canal com elétrons de spin down (de spin paralelo
aos elétrons majoritarios) cuja resistividade é p!. A resistividade total p do sistema é dada

por

_ o

A altas temperaturas estes dois canais deixam de ser independentes, e as colisdes elétron-

p (I11.3)

magnon tendem a igualar a corrente eletronica destes dois canais. Para considerar os efeitos
de transferéncia entre os dois canais introduziu-se um termo de mistura de spin (p').

Campbell e Fert [66] mostraram que a resistividade p pode ser escrita como:

_ Pt +oM (e 4 pY)

II1.4
P pT + pl + 4pTl ( )
Para o caso p't >> p', p! a resistividade p se resume a
T !
p=t0 (IIL5)

Uma multicamada magnética é uma sucessio de camadas empilhadas de forma al-
ternada Metal Magnético/Metal Nao-Magnético. Este tipo de arranjo nio é unico, mas
para simplificar supde-se que as camadas magnéticas sdo compostas pelo mesmo elemento
quimico, assim como para as camadas nido magnéticas. No capitulo dedicado ao estudo da
magnetoresisténcia Inversa discutir-se-4 um outro tipo de arranjo das multicamadas.

O comportamento magnetoresistivo de uma multicamada é uma consegiiéncia do es-
palhamento eletronico dependente do spin, seja no interior das camadas magnéticas (por
1mpurezas ou defeitos) ou nas interfaces, e depende das orientacdes das magnetizagoes das
camadas magnéticas. As figuras II.6 e IIL.7 mostram de uma maneira simplificada o
comportamento resistivo de uma multicamada magnética. Na figura IIL.6 faz-se uma com-
paragao entre a condugao eletrénica numa multicamada com um circuito de resistores, onde
R} e r] correspondem as resistividades dos elétrons de spin ¢ da camada i. Aqui definiu-

se B > r]. Em paralelo tem-se os canais de spin, (+) ou (=), e os resistores em série
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Figura III.6: Representagio esquemitica da difusdo dependente do spin numa multicamada. A

figura corresponde a) alinhamento ferromagnético; b) alinhamento antiferromagnético.

correspondem as diferentes camadas magnéticas, M1 ou M2, do sistema experimental. As
camadas magnéticas, cuja direcdo de magnetizagao ests representada com um vetor apon-
tando para cima, sdo definidas como se os portadores majoritarios sejam os elétrons de spin
(+). Supbe-se o inverso como verdadeiro, ou seja, as camadas magnéticas onde a diregao
de magnetizagio estd representada por um vetor apontando para baixo, correspondem a
camadas cujos portadores minoritarios sao os elétrons de spin (—). Para a situagao, onde

as magnetizages estdo orientadas paralelamente (figura a) tem-se um forte espalhamento

dos elétrons de spin (—), em todas as camadas magnéticas, enquanto que os elétrons de
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spin (+) sdo pouco espalhados, ou seja, hd um curto circuito nesta direcdo de spin. Para a
situagdo onde as magnetizagdes estio orientadas antiparalelamente, figura b, tem-se que os
elétrons (+) sdo fortemente espalhados nas camadas onde estes s3o minoritarios, enquanto
na camada magnética vizinha estes elétrons serdo pouco espalhados. Os elétrons de spin
(=) apresentam um comportamento semelhante, mas em camadas diferentes. Desta forma,
a resistividade da multicamada na configuragio paralela é menor do que a da configuragao
antiparalela. Este mesmo tipo de anilise sera rediscutida no capitulo dedicado ao estudo
da magnetoresisténcia inversa.

Este comportamento magnetoresistivo é comumente chado de Vilvula de Spin (spin
valve), pois o sistema funciona como se fosse uma vélvula : para a configuragio onde as
camadas magnéticas estao alinhadas paralelamente tem-se uma resistividade baixa, ou seja
a valvula estd aberta; na configuracio antiparalela a resistividade é alta, valvula fechada.

A figura IIL.7 mostra esquematicamente: uma curva tipica de histerese magnética para
um sistema de multicamadas composto por camadas magnéticas com diferentes campos
COercivos; uma curva de magnetoresisténcia e um diagrama mostrando as magnetizagoes
das camadas vizinhas. Para a configuragio paralela tem-se uma resistividade po- Entre-
tanto, quando as magnetizacdes estao configuradas antiparalelamente, a resistividade do
sistema aumenta e mantém este valor até uma nova mudanga na configuragio magnética.
A resistividade do sistema nio depende da orientacio absoluta das camadas magnéticas,
mas das suas orientagdes relativas. Portanto o valor da resistividade do sistema é a mesma,
para os extremos de campo magnético.

As relagdes para as resistividades nas diferentes configuracdes de magnetizagio sao:

a. Configuragio paralela (p'! = 0):

T,
P Py
== II1.6
pl+ p! (IIL6)
b. Configuragao antiparalela (p'! >> pT, p!):
T l
PP = ”—:—” (IIL.7)
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Figura IIL.7: Representagio esquemdtica da variagao da resistividade de uma multicamada
magnética com relagdo a um campo aplicado. Em a tem-se a curva de histerese magnética,em b a

evolugdo magnetoresistiva e em ¢ é mostrado uma visio simplificada do comportamento magnético

das camadas.

O
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Figura II1.8: Esquema da montagem experimental do sistema utilizado para fazer as medidas
de magnetoresisténcia. Em A, tem-se o porta-amostra (a figura no canto direito superior mostra
detalhadamente: a) posi¢do da amostra, b) resisténcia de aquecimento e ¢) posi¢do do Carbon

Glass); B criostato; C eletroimi; D medidor de nivel de Hélio; E haste do porta-amostra e F

sensor Hall

| Nivel de
Helio @

Mutimetro -
Digita

D L | Controladorde ||
Temperatura

0 m C Fonte de ]
Corrente
| F - PG 286
F Gaussimetro Interface
Digital |EEE 488
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Figura II1.9: Representagio esquematica da geometria utilizada para as medidas de transporte

Portanto, a magnetoresisténcia que é definida como a variacao da resistividade norma-

lizada pela resistividade de saturacao, pode ser escrita como:

AP _ P —1)2
MR=L" 2" _(a—1)
p 4a
onde
1
a=L
pl

(IIL.8)

(111.9)

A relagdo apresentada acima € uma simples aproximagio. Um modelo mais comple-
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to serd discutido no capitulo dedicado a0 modelo semicldssico para a magnetoresisténcia

gigante.

III.2 Medidas de Magnetoresisténcia

As medidas de resistividade e magnetoresisténcia foram feitas usando o método conven-
cional de quatro pontas em linha. Este tipo de dispositivo permite, em principio, eliminar
os efeitos da resisténcia dos contatos na montagem experimental. O sistema experimental
é computadorizado, usando como interface uma placa IEEE-488. |

O aparato experimental estd divido em trés partes (veja figura II1.8):

a. Um eletroima convencional, cujo H,,,, = 55000¢, alimentado por uma fonte Kepco

modelo BOP 20-10M controladao por computador;

b. Um criostato composto por:

b.1. Um reservatério para nitrogénio liquido, 7! e um outro para hélio liquido de
3.51. Esta configuracdo da uma autonomia de aproximadamente oito horas de trabalho sem

precisar repor He.

b.2. Uma haste, onde numa de suas extremidades, est4 fixado o porta-amostras.

¢. Um sistema de controle e obtengio de dados composto pelos seguintes instrumentos:
¢.1. Multimetro Keithley 195A Digital Multimeter
c.2. Controlador de temperatura Lake Shore DRC 82 Temperature Controler. A

medida de temperatura é feita através de um diodo de Carbon Glass colocado no porta-

amostra.
.3 Gaussimetro Digital Oxford:

c.4. Controlador de nivel de He

Os contatos elétricos a nivel de amostras foram feitos de duas formas (figuras II1.9):
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a. Contato com fios de cobre aderidos sobre a amostra por uma cola especial a base de
prata (figura a);
b. através de um sistema de pontas (figura b).

A resistividade das amostras é obtida através da relacao:

Vie le

onde R ¢ a resisténcia elétrica medida, e e [ sio, respectivamente, a espessura e a largura
da amostra e ¢, corresponde a distancia entre os contatos de tensio.
Todas as medidas de magnetoresisténcia apresentadas nesta Tese foram feitas na confi-

guracao CIP, ou seja, com a corrente elétrica fluindo no plano da amostra.

: 50~ ACOfA!
II1.3 Introducao ao sistema NiFe/Cu/Co/Cu @lifw\“ plAo- Aect I

Em 1990 Shinjo et alii [67] apresentaram os resultados do estudo da magnetoresisténcia
realizados em multicamadas compostas por diferentes materiais magnéticos (NiF'e e Co)
intercalados por uma camada de Cu. O objetivo deste trabalho era de observar o com-
portamento magnetoresistivo em sistemas de multicamadas onde o acoplamento de troca
entre as camadas magnéticas é desprezivel. A configuracio antiparalela entre as camadas
vizinhas seria uma conseqiiéncia das diferentes coercividades dos materiais magnéticos que
compoe a multicamada. Sistemas com diferentes H, haviam sido discutidos anteriormen-
te por Dupas [68] (Au/Co(X1)/Au/Co(X,)/Au), Vélu [69] (Au/My(X1)/Au/Mo(X;)/Au,
M = Co, Fe) e Mosca [70] (Co(X;)/NM/Co(X,)/NM, NM = Ag, Cu), onde as dife-
rentes coercividades eram conseqiiéncia das diferentes espessuras (X;eX,) das camadas
magnéticas.

A diferenca entre este tipo de sistema e aqueles que apresentam acoplamento antiferro-

magnético € que na maioria dos casos acoplados sio necessirios altos campos magnéticos
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para se obter uma configuragio paralela, pois os efeitos de troca para estes sistemas sio
muito fortes. Por outro lado, o sistema NiF e/Cuf/Co/Cu, no limite sem acoplamento,
apresenta uma magnetoresisténcia significativa (~ 6% a 300K e ~ 20% a 4.2K ) sem que se
necessite de altos campos magnéticos. A idéia aqui é de se jogar com os diferentes campos
coercivos dos materiais magnéticos, para obter a configuracio antiparalela, enquanto que
o valor de saturagio serd exatamente aquele necessério para inverter a camada mais dura
magneticamente (no caso o Co). Em geral este campo nio passa de algumas centenas de
Oersted, isto comparado com os valores para sistemas acoplados e}ntiferromagneticamente,
ordem de 10000 Oe, é muito pequeno. |

O trabalho de Shijo [67] se resumiu a uma amostra (Co(30)/Cu(50)/NiFe(30)/Cu(50))
e foi posteriormente expandido por Okuyama et alii [71] para uma série de amostras
(Co(25)/Cu(tcy)/NiFe(25)/Cu(tcy)), onde o pardmetro varisvel era a espessura de Cu
(tcu = 5.5 e 10nm). Neste capitulo mostrar-se-4 que as espessuras das camadas magnéticas
influenciam na magnetoresisténcia de maneira significativa. Uma outra caracteristica nio
evidenciada pelos autores acima citados é a existéncia de oscilagbes da magnetoresisténcia
com a espessura de C'u [11, 12]. Este efeito ocorre para pequenas espessuras de Cu e estd
associado ao acoplamento de troca entre as camadas de Co e NiFe. Os resultados experi-

mentais apresentados nas préximas seccdes deste trabalho mostram uma, oscilacao do efeito

magnetoresistivo ligadas ao efeito de acoplamento de troca.

ITI.3.1 Apresentacio do Sistema

Nesta parte do trabalho serdo apresentados e discutidos os resultados de medidas de

magnetoresisténcia para multicamadas de NiFe/Cu/Co/Cu, que estao divididos em trés

etapas:

a. Séries (NiFe)x /Cuso/Coy [Cuso

O estudo do comportamento magnetoresistivo com respeito a espessura dos elemen-
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e, gqeanks

tos magnéticos (Co e NiFe) no limite sem acoplamento magnético tem como objetivo
otimizar as espessuras das camadas magnéticas a fim de obter um valor méaximo de mag-

netoresisténcia. Para tanto depositou-se o seguinte conjunto de amostras:

a.l. Série (NiFe)XCU50005QZ
Amostra padrao: (NiFe)x/Cuso/Coso/Cuso
X = 10, 30, 50, 70, 100;

Espessura total = 200nm;

a.2. Série (NtFe)soCusoCoy:
Amostra padréo: (NiFe)so/Cuso/Cox /Cuso;
X=10, 30, 50, 70, 100;

Espessura total = 200nm;

b. Série (NiFe)soCuxCoxp
Para o estudo do comportamento magnetoresistivo com respeito a espessura da camada

espacadora (Cu), cujo objetivo era observar a existéncia do efeito de acoplamento de troca

entre as camadas magnéticas, foram utilizadas as seguintes amostras:

Amostra padrao: (NiFe)so/Cuy/Coy/Cuy;
X=6,65,7.2,17.9,9, 10.7, 12, 15, 18, 21, 24, 27, 30, 33, 36:

b

Espessura total = variavel; trés periodos;

c. Séries (NiFe)xCuyo7Coy
Para o estudo do comportamento magnetoresistivo com respeito a espessura dos com-

ponentes magnéticos no limite de acoplamento de troca antiferromagnético, as amostras

foram as seguintes:

63



Amostra padrao: (NiFe)x[Cuyor/Coy [Cusor;
X,Y = 10, 20, 30, 50, 70, 100;

Espessura total = varidvel; trés periodos;

d. Série ((NiF€)5o/Cu10,7/0020)N:
Para estudadar os efeitos do nimero de periodos na magnetoresisténcia foi examinado

0 seguinte conjunto de amostras, aqui N corresponde ao niimero de vezes em que a célula

unitdria foi repetida:

Amostra padrao: ((Nz'Fe)5o/Cu10_7/0020/Cu10,7)XN;
N=1,3.4,5;

Espessura total = 9.14 X N nm.

II1.4 Dados Experimentais

As amostras de NiFe/Cu/Co/Cu, esquematizadas na figura III.10, foram preparadas
por pulverizagao idnica (sputtering) em um sistema computadorizado Nordiko NS 2000,
a uma pressao de base da ordem de 107 Torr. As multicamadas foram depositadas a
temperatura ambiente com uma pressao de Ar da ordem de 5 mTorr. As taxas de deposicao
se situam entre 0.05-0.1 nm/s, dependendo do material. Todas as amostras apresentam
uma camada inicial de 6 nm de Fe sobre um substrato de Si (100). Estas amostras foram
feitas por T. Valet no Laboratoire Central de Recherche Thomson CSF, Orsay, Franca.

A caracterizagdo estrutural de duas amostras pertencentes ao primeiro grupo foram re-
portadas por T. Valet et alii [73] ((NiFe)so/ Cuso/Co10/Cuso (NiFe)so/Cuso/C o100/ Cuso).
Os resultados de X —TEM (Microscopia de Transmissio Eletronica Transversal) mostram

que sempre que a espessura total da multicamada for superior a 50nm a estrutura, comega
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Figura III.10: Multicamada de NiFe/Cu/Co/Cu esquematizada

a se degradar independentemente do tipo de amostra. A caracterizagao por NMR mostrou
que a estrutura das camadas ¢, na sua maior parte, do tipo fcc. Pode-se também encontrar
alguns tracos de Co hcp na amostra (NtFe)s0/Cuso/Coro0/Cuso. A profundidade de inter-
difusao na interface Co/Cu é da ordem de 0.5nm. Portanto, para o caso onde t¢, = lnm,

nao existem planos de Co puro, ou seja, a camada de Co est completamente misturada

com o Cu.

As medidas de Magnometria por Efeito Kerr para as amostras onde as espessuras do
material espagador, Cu, varia foram feitas por Kergoat et alii [74, 75]. Os experimentos

mostraram que para r < 0.7nm o sistema é fortemente acoplado ferromagneticamente |,
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Figura II1.11: Variagio do campo coercivo do Co e do NiFe com as suas respectivas espessuras.
Nas medidas feitas variando a espessura do Co, fixou-se as espessuras do NiFe e do Cu em 50A.

Para os experimentos onde se variou a espessura do NiFe as espessuras do Co e do Cu foram

fixadas em 5nm.

enquanto que para z = lnm o acoplamento é antiferromagnético. Estes resultados, como

sera mostrado mais tarde, estdo de acordo com as medidas de magnetoresisténcia.
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IIL.5 Sistema NiFe,/Cus/Co,/Cus,
III.5.1 Introducio

Quando se considera sistemas massivos o (i(ik_’flto e o0 "Permaloy” apresentam- uma enor-
me dlferenga. em seus campos coercivos (H.(Co) = 100e, H, (A’zF e) = 0.050¢ [761) Isto
- nao € evidente para o caso de filmes finos-pois as estruturas destes dow elementos podem ser
bastante modificadas pelos efeitos de deposicao e defeitos de interface. Entretanto, como
serd mostrado logo a seguir, estas caracteristicas se mantém para um certo tipo de multi-
camadas. Com isto a idéia de se obter o efeito de magnetoresisténcia gigante em sistemas
nao acoplados pode ser explorada a partir de multicamadas compostas por NiFe e Co,
intercalados por um material nio magnético. Como material nio magnético utilizou-se o
C'u, isto porque j4 sido bem conhecidos na literatura os efeitos de magnetoresisténcia em
sistemas do tipo NiFe/Cu [49] e Co/Cu [60, 77]. A fim de minimizar o acoplamento de
troca entre as camadas magnéticas, através do Cu, escolheu-se uma, grande espessura para
o Cu, 5nm.

A importancia do campo coercivo para este tipo de amostra é fundamental, isto por-

que, quando os valores destes campos sio muito préximos a configuragio antiparalela entre

as camadas magnéticas ndo serd perfeita e com isto o valor da magnetoresistividade sers -

atenuado. A figura II1.11 mostra a dependéncia do campo coercivo com respeito as espes-
suras de Co e NiFe. Mas para o caso aqui estudado existem outros pardmetros a serem
também considerados. Entre eles est4 a resistividade do material. Se os componentes das
multicamadas sdo muito resistivos, a influéncia sobre a magnetoresisténcia serd duplamente
sentida: a) o espalhamento dependente do Spill sera mascarado pela resistividade normal
do material; b) a resisténcia de saturacdo da multicamada aumenta, o que diminui a mag-
netoresisténcia (a magnetoresisténcia ¢ definida pela razao entre variacio da resistividade
nas diferentes configuragdes magnéticas e a resistividade de saturagio).

Os resultados das medidas de magnetoresisténcia para estas duas séries serio apresen-
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tados e discutidos a seguir.

ITL.5.2 Analise da Série (NiFe)xCusoCoso

Nesta série de amostras onde as espessuras de cobalto e cobre foram fixadas em 504, o
parametro que apresenta maior importancia para a magnetoresisténcia € a relacdo entre o

campo coercivo e a espessura do ”Permalloy” (Tnire). A figura I11.12 mostra uma sequéncia
de curvas de magnetoresisténcia versus campo magnético aplicado para as diversas espes-
suras de NiFe (tnir. = 1,3,5,7,10nm). As linhas cheias correspondem as medidas feitas
a 4.2K, enquanto que as linhas pontilhadas correspondem as medidas feitas a temperatura
ambiente (t = 300K). A forma de cada curva est4 intimamente ligada a diferenca dos cam-
pos coercivos do Co e NiFe. Vé-se na mesma figura que, a grosso modo, o campo coercivo
do C'o permanece inalterado para esta série de experimentos (H(Co) ~ 1500¢). Entretan-
to, o comportamento magnético do Permalloy indica uma dependéncia do €Campo COercivo
inversamente proporcional & espessura da camada. Conseqiientemente & medida em que a
espessura da camada de Permalloy aumenta, o pico de magnetoresisténcia torna-se mais
largo.

Para as curvas a temperatura ambiente este tipo de analise torna-se mais complexa pois
a camada de Permalloy comega a se fragmentar magneticamente, formando dominios, antes
da inversao do campo magnético aplicado.

O comportamento da magnetoresisténcia com a temperatura ¢ dado através de dois
fatores: a variagdo da resistividade com o campo magnético aplicado (Ap = paz — psat) € a
resisténcia de saturagao (ps.¢) com a temperatura. A figura III.13 mostra o comportamento
térmico para a Ap para um sistema tipico desta série ((NiFe)so/Cuso/Coso/Cuso). A
evolugéo do sistema mostra uma razio de um fator de aproximadamente 2 entre os valorés

medidos a 4.2 e 300K, ou seja:

ZRZE (I1L.11)
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Figura IIL.13: Evolugio da variacdo da resistividade Ap com respeito & temperatura para a

amostra (NiFe)so/Cuso/COm/C’Um.

Esta diferenga é uma conseqiiéncia da interacio elétron-magnon que induz uma inversao

nas diregdo de spin dos elétron de condugéo.

A resistividade de saturagdo, p,q, aumenta de um fator de aproximadamente 1.5 (figura

111.14).
psat(4-2)
psat(300)

A razdo entre os valores de magnetoresisténcia a 4.2 e a 300K é dada por:

=15 (11L12)

Ap(4.2

MR(42) _ 7255 _ Psat(300) Ap(4.2) (IL13)
MR(300) ~ A2G00) =, @9y R 1(300) ‘

Psat (300)

Portanto, a magnetoresisténcia do sistemna é reduzida de um fator 3. A figura III.16
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Figura III.14: Evolugdo da resistividade p com respeito a temperatura para a amostra

(NiFe)so/CU5o/CO50/CU50.

mostra a evolugao térmica para a multicamada (NiFe)so/Cu50/C'o50/Cu5o, onde o fator 3
entre a magnetoresisténcia a 4.2 e a 300K fica bem visivel.

A dependéncia da magnetoresisténcia com a espessura de NiF'e para as temperaturas
de 4.2 ¢ 300 K pode ser vista na figura II1.15. O comportamento é semelhante para ambas
as temperaturas. Vé-se um aumento inicial substancial da, magnetoresisténcia como fung¢io
da espessura de NiFe, assumindo logo em seguida uma inclinagdo mais leve. Por fim a
tendéncia é de estabilizar. Comparando esta figura com a figura II1.12, pode-se perceber

a relacdo entre a largura do pico de magnetoresisténcia e o valor percentual da mesma.

A figura II1.16 b mostra a dependéncia da magnetoresisténcia com a temperatura pa-
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Figura IIL.15: MR X ty;r. para a série (NiFe)x [Cuso/Coso/Cuso a T=4.2 e 300K

ra uma amostra tipica, (NiFe)s3o/Cuso/Coso /Cuso. Note-se que inicialmente o sistema se

mostra independente da temperatura, passando logo em seguida a diminuir com a tempe-

ratura.

I11.5.3 Anélise da Série (NiFe)50Cu5000x

Para esta série de experimentos variou-se a espessura do cobalto, deixando fixas as
espessuras do cobre (5nm) e do ” Perrhalloy” (5nm). Os resultados das medidas de magne-
toresisténcia deste conjunto de amostras mostram a importancia da espessura da camada
de Co para a configuracio antiparalela das camadas magnéticas. A figura II1.18 apresen-

ta um conjunto de medidas de magnetoresisténcia versus campo aplicado para amostras
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Figura II1.16: Evolug¢do da magnetoresisténcia com respeito a temperatura para a amostra

(NiFe)so/CU5o/CO50/CU50.

com diferentes espessuras de cobalto. Semelhantemente  figura II1.12, as linhas cheias e

pontilhadas correspondem as medidas feitas a 4.2 e 300 K, respectivamente.

A figura IIL.17 mostra a evolucio da magnetoresisténcia com relagio a espessura de
cobalto. Ao contrério do que acontece com as amostras da série NiFe xCusoC osg, excetu-
ando o primeiro ponto, a tendéncia da magnetoresisténcia é diminuir com o aumento da
espessura de Co. Isto estd relacionado & variagdo do campo coercivo do Co.

O valor da coercividade do cobalto, assim como para o NiFe discutido na sec¢ao an-
terior, apresenta um comportamento inversamente proporcional a sua espessura. Com isso

a regiao onde as magnetizacdes estio em sentidos opostos é reduzida com o aumento da
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Figura IIL17: MR(4.2) e MR(300) para diversas espessuras de cobalto

espessura do Co.

Observe-se q;le na figura III.17 (ou na figura I11.11(a)) o H.(Co0) é de aproximadamente
3800e. A medida que a espessura do Co aumenta, H.(Co) diminui. Para uma espessura
de 10 nm de cobalto o valor do campo coercivo chega a ser aproximadamente 3+ do valor
encontrado para 1 nm de Co. O campo coercivo de NiFe mostra-se aproximadamente
constante, entre 25 — 500¢. Esta variagio do H.(NiF e) é uma conseqiiéncia da acio do

campo dipolar do Co.

O comportamento com a temperatura desta série é semelhante ao que se Viu na secgiao
anterior, mantendo aproximadamente o mesmo quociente para as magnetoresisténcias e as

resistividades 2 4.2 € 300 K. A discrepancia do primeiro ponto da curva relativa ao sistema
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Figura ITI.19: MR(4.2)/MR(300) versus espessura (Co e NiFe)

(NiFe)s0CusoCox na figura II.17, é uma consequéncia da mistura da camada de

cobalto com o cobre. Este problema foi reportado na segio I1L.4.

A figura II1.19 mostra a razao das magnetoresisténcias a 4.2 e 300K , em func¢io das es-

pessuras do material magnético. Note-se que a influéncia das espessuras para essas medidas

MR(42) _ g4

€ muito pequena. Em geral, a razao MR(300)

II1.6 Estudo do Comportamento Magnetoresistivo do Sistema

NiFe/Cu/Co/Cu a Pequenas Espessuras de Cu
II1.6.1 Introducao

Nas duas sec¢des anteriores apresentaram-se os resultados de magnetoresisténcia obti-

dos para um regime sem acoplamento de troca entre as camadas magnéticas do sistema
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NiFe/Cu[Co/Cu. O objetivo era estudar a relagio entre as espessuras dos materiais
magnéticos que compdem a multicamada (Co e NiFe) e a magnetoresisténcia, no limite
onde o acoplamento de troca entre as camadas era desprezivel !. Nesta sec¢ao dar-se-4
uma maior énfase a um outro aspecto fundamental da fisica: a magnetoresisténcia gigante
na situagao em que a interagdo de troca entre duas camadas magnéticas através de um
espagador ndo magnético é consideravel. A idéia fundamental deste tipo de experiéncia
estd na observagiao de oscilagdes na magnetoresisténcia quando a espessura do material
espagador varia. Como j4 foi comentado anteriormente, este tipo de oscilagdo foi bastante
discutida em sistemas como Fe/Cu, Co/Cu, NiFe/Cu, etc. Entretanto, jamais havia sido

observado em sistemas de multicamadas compostos por elementos magnéticos diferentes.

III.6.2 Resultados Experimentais

Os resultados das medidas apresentados nesta seccio foram obtidos nas mesmas con-
digdes e geometria que os anteriores. Para todos os experimentos foi usado o sistema de
pontas para fazer os contatos de corrente e voltagem. Antes de apresentar os resultados
experimentais, serao feitas algumas definigdes sobre a magnetoresisténcia. Estas sio:

a. MRy.; é a magnetoresisténcia obtida a partir da relacio:

MBpa, = &‘—p_—"‘ (I11.14)
sat

onde pna, corresponde ao valor de maxima resistividade;

b. MR, é definido como a magnetoresisténcia no ponto H = 0:

MR, = ””—=2_—"—‘ (IIL15)
sat

onde pp—o corresponde ao valor da resistividade do sistema a campo nulo;

1Na época em que foram feitas estas experiéncias nao se sabia que este tipo de sistema poderia apresentar

acoplamento magnético de troca.
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Figura II1.20: MR vs tc,
c. AMR é dado pela relagio:
MR — MR,y
AMR = MR (111.16)

AMR é um parametro que serve para avaliar, qualitativamente, a intensidade do aco-
plamento entre as camadas magnéticas vizinhas, 0 que serd discutido na secgio dedicada &
discussdo dos resultados.

A figura | II1.20 mostra a evolugdo das magnetoresisténcias do sistema com respeito a

espessura de Cu. A oscilagio na magnetoresisténcia, figura II1.20, apresenta um periodo de
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aproximadamente 1.2 nm e uma fase que comega numa espessura de 1.07nm de Cu. Note-
se que a curva de M R,,,; apresenta um segundo maximo com valores aproximadamente
iguais ao primeiro, enquanto que os mesmos pontos para os dados de MRy sio bastante

diferentes. A curva de AM R fornece uma correlagio entre as duas curvas acima.

As oscilagdes encontradas na magnetoresisténcia como fungao da espessura de Cu é uma
consequéncia da oscilagio do acoplamento de troca entre as camadas magnéticas. Estas
observagbes mostram pela primeira vez este tipo de acoplamento entre NiFe e Co, através
do Cu. Mesmo existindo um segundo mecanismo capaz de criar uma configuragio antipa-
ralela entre as camadas magnéticas, no caso os diferentes campos coercivos, a oscilagio da
magnetoresisténcia pode ser observada. A medida que a espessura do material espagador
aumenta, a influéncia do acoplamento vai tornando-se menor e desta forma a oscilagio é a-

tenuada. Uma discussao mais completa sobre estes resultados sera apresentada na préxima

secgao.

I11.6.3 Estudo do Comportamento Magnetoresistivo para amostras com es-

pessuras de Cu fixada em 1.07nm

Na segdo anterior observou-se que o primeiro pico de acoplamento antiferromagnético

para o sistema esta situado a espessura de 1.07nm.

Tendo assegurado que o sistema estd, nesta espessura, acoplado antiferromagnetica-
mente, € preciso agora otimizar as espessuras de Co e NiFe para obter um efeito de
MR maéximo. De forma semelhante aquela feita para as séries (NiF'e)x/Cuso/Coso/Cuso e
(NiFe)so/Cuso/Cox [Cuso, mas com a diferenga que neste caso a configuragio antiparalela
é garantida pelo efeito de acoplamento de troca, estudou-se o comportamento magnetoresis-

tivo de um conjunto de amostras que apresentam as seguintes espessuras para as camadas

de Coe NiFe:
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Figura II1.21: MR,,,./MRy para as amostras tcu = 1.07nm com X=10,100

tNiFe = 1, 2, 3, 5, 7, 10nm

tco = 1,2,3,5,7,10nm
Semelhantemente ao que acontece com as amostras discutidas na secgao dedicada a série
NiFex [Cuso/Coso/Cuso, 0 maximo valor de magnetoresisténcia ocorre para a multicama-

da tnire = 5nm e tc, = 2nm. Estes resultados nao sio ébvios POIs 0s mecanismos causa-

dores da configuragio antiparalela para os dois casos sio bastantes distintos. Entretanto,
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Co
NiFe 10 20 30 50 70 100

10 16.7 14.5 - 203 - -
20 234 208 199 23 17.1 8.65

30 - 213 214 209 - -
50 206 269 253 24.6 156 15.2
70 - 20.7 - 192 114 -
100 - 183 - 15.8 - -

Tabela III.1: Tabela de MR para diferentes espessuras de Co e NiFe

Co
NiFe 10 20 30 50 70 100
10 11.8 11.9 - 16.9 - -

20 1762 16.7 159 19.1 13.1 4.6
30 - 153 16.6 15.5 - -
30 145 18.7 179 169 84 9
70 - 155 - 11.8 6 -
100 - 12.8 - 1.5 - -

Tabela I11.2: Tabela de MRy—¢ para diferentes espessuras de Co e NiFe
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pode-se observar, a partir da comparacio entre as tabelas IIL1 e I11.2, que a interagao
de troca para algumas amostras desta série é fraca. Em alguns casos o parametro AMR
chega a 110%. A figura IIL.21 mostra AMR versus espessura das camadas magnéticas,
para as seguintes séries de multicamadas:

a. (NiFe)y0/Cui07/Cox [Cuyo7,

b. (NiFe)so/Cui0.7/Cox[Cusor,

c. (NiFe)x [Cui07/Coz0/Cuso.z,

d. (NiF'e);/Cuy0.7/Coso/Cu1o.7,

onde X = 10, 20, 30, 50, 70, 100.

Um outro pardmetro de importéncia para a magnetoresisténcia gigante é o nimero total
N de periodos da multicamada. Na sec¢io 1.2 afirmou-se que as multicamadas comecavam
a se degradar a partir de 5004 independentemente da composigdo. Isto se traduz numa
limitacao para o nimero de periodos da multicamada.

Nesta parte do trabalho apresentar-se-4 os resultados de magnetoresisténcia feitas com
um conjunto de amostras similares, (NiFe)so/ Cui0.7/Co2/Cuyo7, mas com periodos ele-
mentares (V) diferentes, N = 1, 3,4,5. Estes dados mostram uma importante dependéncia
da magnetoresisténcia com o nimero N. A figura II1.22 mostra um forte crescimento da
magnetoresisténcia gigante com respeito a N, passando logo apés para um regime de fraca
dependéncia. A tendéncia é de se chegar assintoticamente a um valor estavel, entretan-

to este efeito ndo pode ser observado na figura pois o nimero de células unitarias nio &

suficiente para se chegar A saturagdo.

IT11.7 Discussao e Conclusao

O estudo do comportamento magnetoresistivo em sistemas do tipo NiFe/Cu/Co/Cu
mostram a coexisténcia de dois mecanismos que favorecem a configuragao antiparalela entre

as camadas magnéticas. A competicio entre estes dois mecanismos é evidenciada a partir
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Figura II1.22: Dependéncia da magnetoresisténcia com o nimero de periodos elemetares.

do parametro AMR. Os resultados para as séries no limite sem acoplamento de troca entre
as camadas magnéticas mostram que a dependéncia da magnetoresisténcia com respeito a
espessura do material magnético sera dada pelas caracteristicas coercivas e as espessuras
de cada material magnético. Um outro ponto importante para este tipo de estrutura esta
no fato de que a camada de NiFe sofre a influéncia do campo dipolar gerado pelo Co [78],
com isso a coercividade do Permalloy é aumentada.

Antes de prosseguir com a anélise dos dados é preciso fazer algumas consideragoes a

respeito da importancia da interagao de troca e o efeito vélvula de spin:
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a. O efeito de troca (que leva ao acoplamento antiferromagnético), embora colabore
para que ocorra o eferto de valvula de spin, nao é uma condi¢io necessaria nem suficiente.
Os resultados apresentados na secgao (NiFe)x /Cuso/Coso mostram que nao € preciso que

o sistema esteja acoplado antiferromagneticamente para que ocorra o efeito;

b. Num sistema onde o acoplamento antiferromagnético é perfeito, tem-se a campo
magnético nulo (H = 0) uma configuragdo antiparalela perfeita entre as magnetizagoes das

camadas magnéticas;

c. A magnetoresisténcia é méaxima para a configuracio antiparalela entre as camadas
magnéticas vizinhas;
Usando os item b e ¢ pode-se concluir que num sistema fortemente acoplado o efeito de

valvula de spin é maximo a H = 0. Portanto AMR é um bom parametro para avaliar a

interagao de acoplamento de troca.

O efeito de vélvula de spin para as amostras da série (NiFe)x/Cuso/Coy estd inti-
mamente ligado a diferenga dos campos coercivos das camadas magnéticas. A explicagao
€ simples: a magnetoresisténcia gigante é uma conseqiiéncia do arranjo antiparalelo das
magnetizagoes entre as camadas magnéticas vizinhas. O aumento da diferenca entre as
coercividades do C'o e do NiFe, estende a regido onde a configuragido magnética entre as

camadas vizinhas é antiparalela, favorecendo o efeito "valvula de spin”.

A coercividade das camadas magnéticas é inversamente proporcional a espessura, tanto
para o Co como para o NiFe. A coercividade do NiFe é, pelo menos nas amostras
estudadas nesta Tese, menor que a do Co. Logo quando a espessura do ”Permalloy”
aumenta, ou a espessura do Co diminui, a regido onde a configuracio entre as camadas
magnéticas é antiparalela aumenta. Istb favorece a magnetoresisténcia. O inverso também é
verdadeiro: diminuindo a espessura do ”Permalloy” ou aumentando a espessura do cobalto

a tendéncia ¢é de reduzir a magnetoresisténcia.

O paragrafo acima explica o crescimento da, magnetoresisténcia com o aumento da es-
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Figura III.23: MR para as amostras X=10,100 da série (NiFe)x /Cuso/Coso

pessura do NiFe (veja figura III.16). Em geral, o aumento nas espessuras, tanto para
as camadas magnéticas como para as ndo magnéticas, causa uma redugido na magneto-
resisténcia. O comportamento para o cobalto é inverso. Neste caso tem-se uma dupla
contribui¢do para a redugdo da magnetoresisténcia: a diminuigao da regizo onde as confi-

guragoes sao antiparalelas e a redu¢do intrinseca da magnetoresisténcia com o aumento da

espessura da camada magnética.

As figuras II1.23 e III.24 mostram a dependéncia da magnetoresisténcia das multica-
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Figura II1.24: MR para as amostras X=10,100 da série NiFe50Cu50C0X

madas nos limites de espessuras. Na figura II1.23 tem-se os extremos para as espessuras
de NiFe (tnipe = 1,10nm), onde as espessuras do Co e do Cu permaneceram fixas em
onm; a figura I11.24 faz o mesmo tipo de comparagao, mas desta vez para o Co. Note-se
que o0 maximo de magnetoresisténcia corresponde & maior espessura de NiF'e, para a cur-
va II1.23, enquanto que o comportamento das amostras onde o parametro variavel foi a

espessura do C'o o maximo de magnetoresisténcia ocorre para um minimo de espessura de

Co.

Os resultados das medidas de magnetoresisténcia para a série com pequenas espessuras
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Figura III1.25: MR para as amostras da série NiFe50/CuX/C020/CuX

de C'u mostram a existéncia de oscilagdes na magnetoresisténcia. Estas oscilagoes estio
associadas ao acoplamento de troca entre as camadas de Co e NiFe através do espacador
de Cu. Dependendo do tipo de acoplamento a magnetoresisténcia pode ser aumentada ou
reduzida. No caso em que o acoplamento é antiferromagnético a configuragdo antiparalela
das magnetizagdes é favorecida. No caso em que o acoplamento é ferromagnético as camadas
magnéticas vizinhas terdo sempre o mesmo sentido. Com isto o efeito de vilvula de spin

ocorre somente para a situagao onde o acoplamento de troca é antiferromagnético.
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Figura II1.26: Medidas de magnetoresisténcia para as amostras X=10,100 da série (NiFe)so/-
Cu10.7/COX /Cu]()j

A oscilagao da magnetoresisténcia mostra que o periodo de acoplamento é de aproxi-

madamente 1.2nm. O primeiro maximo situa-se a 1.07nm. Estes resultados sio similares

aqueles encontrados para sistemas como o de NiFe/Cu e Co/Cu.

A figura II1.20 apresenta uma peculiaridade quando comparada a outros sistemas aco-

plados: o segundo maximo de magnetoresisténcia tem aproximadamente a mesma altura

que o primeiro para a magnetoresiténcia maxima.
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Figura II1.27: MR para as amostras X=10,100 da série (NiFe)x [Cuip.7/Coso/Cuior

Existem duas explicagdes possiveis para este comportamento: a) no caso do segundo
maximo, existem dois fatores que contribuem para a existéncia da configuragao antiparalela.
O primeiro destes fatores é a intensidade do acoplamento de troca antiferromagnética; o
segundo fator é a diferenca dos campos coercivos. Nas multicamadas ordinérias nio existe
a contribuicido deste segundo fator e por isso o decréscimo da magnetoresisténcia é mais
sentido que neste tipo de sistema; b) por problemas de estrutura, tais como buracos nas
camadas de Cu, o acoplamento de troca na regido (para r < 1.2nm) é composto por uma
mistura de estados ferro e antiferromagnético e com isso a magnetoresisténcia é reduzida
na primeira regido antiferromagnética. O valor de magnetoresisténcia esperado para esta

regido seria entre 40 e 50%.
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Quando um sistema ¢ fortemente acoplado antiferromagneticamente os dois valores de
magnetoresisténcia, MRy € MRy, sio iguais e estes se situam no mesmo campo H.
Neste tipo de sistema, quando a espessura de Cu aumenta, AM R também aumenta. Isto
significa que 0 mecanismo responsével pela configuragdo antiparalela vai sendo trocado.
Inicialmente, para pequenas espessuras de Cu (tcu < 1.5nm) o acoplamento de troca
¢ dominante (embora no seja o tnico agente pois AMR é diferente de zero) e vai aos
poucos enfraquecendo, dando lugar a0 mecanismo de campos coercivos. A figura II1.25
mostra as curvas de M Rvesus H para duas espessuras limiteg de Cu. Observe que o
ponto de interseccdo (H = 0) para a amostra to, = lnm estd mais proximo do valor da
magnetoresisténcia total que o mesmo ponto para a amostra {c, = 3.3nm.

Quando a espessura do C'u é fixada préxima ao primeiro maximo de magnetoresisténcia
tcuw = 1.07nm, tem-se uma forte dependéncia das espessuras das camadas magnéticas para
o acoplamento. Este comportamento, parametrizado pela razio AM R, pode ser observado
na figura II1.27. Note-se na mesma figura que o campo coercivo do Co é reduzido, assim
como a magnetoresisténcia.

A dependéncia da magnetoresisténcia gigante com o numero de periodos N, apresenta
inicialmente um comportamento fortemente dependente de N, passando logo em seguida
a um regime de fraca dependéncia. Este tipo de comportamento pode ser explicado a
partir do seguinte raciocinio: cada camada externa contribui com metade de seu potenci-
al espalhador para a magnetoresisténcia. Portanto, o crescimento do ndmero de periodos
elementares diminui a importancia das interfaces exteriores resultando num aumento da
magnetoresisténcia. No capitulo dedicado ao tratamento semiclassico para a magnetore-

sisténcia gigante voltar-se-4 a abordar este assunto.
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Capitulo IV

Efeito de Valvula de Spin Inverso: Um

Teste Para o Modelo de Duas Correntes

Neste capitulo voltar-se-4 a discutir o modelo de duas correntes aplicado a multicamadas
magnéticas. Nesta parte do trabalho, as atencées estardo voltadas a uma andlise mais
detalhada da dissimetria entre as resistividades p' e p!. No contexto de magnetoresisténcia
gigante, a combinagio de diferentes elementos magnéticos e/ou diferentes interfaces é muito
importante. Em alguns casos esta combinagao pode até mesmo reduzir a magnetoresisténcia
a zero (isto pode ser facilmente verificado fazendo a; = ;—2 e B =1 narelacio IV.4 e usando

este resultado em IV.2).

Uma interessante possibilidade, na combinagao dos as (veja relacio IV.1), é o chamado
cfeito de magnetoresisténcia inversa. Também é conhecido como magnetoresisténcia gigante
positiva, pois a resistividade da multicamada acompanha o aumento do campo magnético

aplicado. A observagio do efeito de vdlvula de spin inverso é o tema principal deste capitulo.

Segundo o modelo de duas correntes a probabilidade de ocorréncia do fendémeno de
vélvula de spin inverso é semelhante aquela da magnetoresisténcia gigante normal. Entre-
tanto, o efeito inverso somente foi observado recentemente [14]. Cientificamente a obser-
vacao deste fendmeno é considerado como uma confirmacio do modelo de duas correntes

aplicado a multicamadas magnéticas. A inexisténcia do efeito de valvula de Spin Inverso
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significaria um questionamento do modelo.

Na préxima secgao serdo discutidos os principios fisicos bisicos envolvidos neste fendmeno.
Na seccao IV.1 sera apresentado o conjunto de amostras onde se estuda o efeito inverso.

Os dados experimentais estdo colocados na secgio IV.2. Estes resultados serdo discutidos

na sec¢ao de IV.3. Encerra-se o capitulo com uma conclusio.

IV.1 Efeito de Valvula de Spin Inverso

No capitulo precedente definiu-se o quociente o como

a=— (Iv.1)

onde p' e p! sdo, respectivamente as resistividades para os canais de condugio eletronica de
spin up e spin down. Portanto, a pode assumir valores entre 0 e infinito, dependendo do tipo
de camada magnética ou de interface. Como j4 foi explicado, o efeito de magnetoresisténcia
gigante ocorre somente quando existir uma diferenca entre as resistividades pl e pl, ou
seja, a # 1. Quando os mecanismos espalhadores (interfaces ou massivos magnéticos) tém
o mesmo tipo de dissimetria, os as se situam num mesmo lado da unidade. Ambos sio
malores ou menores que 1. Este comportamento foi discutido no capitulo I1I e corresponde
ao efeito de magnetoresisténcia gigante "normal”. No efeito de magnetoresisténcia gigante
normal a resistividade da multicamada na configuragio paralela é menor do que aquela
da configuragao antiparalela. No entanto, se o modelo de duas correntes estiver correto,
existe a possibilidade de inverter o efeito de magnetoresisténcia. Ou seja, a resistividade da
multicamada na configuragao antiparalela entre camadas magnéticas vizinhas é menor que
a resistividade na configuragao paraiela. Este efeito seria uma conseqiiéncia da combinagao
de diferentes as.

A fim de entender este fendmeno, é conveniente dividir os intervalos de valores possiveis

de a em dois:
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a. p' > pl ouseja a < 1;
b. p! < p! ou seja a > 1.
Para a situagdo (a) os elétrons de spin up sio mais espalhados que os elétrons de spin

down. Para o segundo caso ocorre o inverso.

A relagao II1.8
_(a—1)?
T 4a

MR (IV.2)

foi obtida a partir da suposicio de que as camadas magnéticas eram compostas pelo mesmo
elemento quimico. Ou seja, o quociente a era o mesmo para ambas as camadas. Para o
caso em que os coeficientes as de cada camada magnética vizinha estio situados em lados

opostos da unidade, a expressio para a magnetoresisténcia gigante assume a forma [79]

AP _ P 2
P = _(a-1)
AP = MR = v (IV.3)
onde a é uma funcao de o; e a; dada por:
o« — a12[(1 4 o) + B(1 + a3)]
ax (1 + 1) 4 fas(1 + az)
g = 2 - (IV.4)

P1

onde p; e p; correspondem as resistividades das camadas 1 e 2 respectivamente. a; é dado
por |

Como « é sempre positivo a magnetoresisténcia gigante dada por IV.3 sera sempre
menor que zero, ou melhor, a magnetoresisténcia gigante na configuracio antiparalela entre
as magnetizagoes das camadas magnéticas vizinhas serd menor que aquela da configuracao
paralela.

A figura IV.1 mostra esquematicamente o comportamento da resistividade para os
dois canais de condugio eletrénica: a) para o caso da magnetoresisténcia gigante normal

e b) para o caso da magnetoresisténcia gigante inversa. Para melhor comparar os dois
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Figura IV.1: Figura esquemdtica para o efeito de valvula de spin nas configuragées de (a) efeito

normal e (b) inverso.

efeitos (o de vélvula de spin normal e o de valvula de spin inverso), repetiu-se o esquema
mostrado no capitulo anterior. Na figura a, que corresponde ao efeito normal, quando o
sisterna estd na configuragao antiparalela tem-se para a camada M1 uma forte difusio dos

elétrons de spin (+) enquanto que os elétrons de spin (=) sdo menos difundidos. Na ca-
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mada magnética seguinte ocorre o inverso. Desta forma, nesta configuracio os dois canais
de spin sao fortemente espalhados. Para a situagio onde as camadas magnéticas estio
configuradas paralelamente, tem-se uma forte difusdo para os elétrons de spin (—) nas duas
camadas, enquanto que o outro canal apresenta um curto — circuito. Portanto, para este
tipo de sistema a resistividade serd menor na configuragao antiparalela que na configuragao
paralela. A figura b mostra o efeito de espalhamento dependente do spin para a situagao
onde as camadas magnéticas apresentam coeficientes o diferentes, mais especificamente,
neste caso tem-se a3 > 1 e ap < 1. O problema é novamente dividido em duas situagoes.

Para a configuragdo antiparalela tem-se que os elétrons de spin (—) sdo fortemente difun-
e —— /—\

didos nas camadas M1 e M2, pois para este caso estes elétrons sao minoritarios nas duas
m
camadas, enquanto que os elétrons de spin (+) sdo fracamente espalhados em ambas. Para

a configuragdo paralela ocorre que os elétrons de spin (+) sdo fortemente espalhados na

——

camada M1, enquanto que na camada M2 o espalhamento destes elétrons é desprezivel. Os
elétrons de spin (—) apresentam um comportamento semelhante, mas em camadas diferen-
tes. Desta forma a resistividade na configuragéo antiparalela serd menor que a resistividade
na configuracdo paralela.

Com base na descrigao feita no paragrafo anterior construiu-se um conjunto de amostras
visando a obtengdo do efeito de magnetoresisténcia gigante inverso. Na préxima Secgao

serao apresentadas as amostras cujas composicdes satisfazem as condi¢es para que ocorra

o efeito inverso.

IV.2 Apresentacao das amostras

Este trabalho € resultado da colaboragao entre o Laboratoire de Physique des Solides,
Orsay (Franca) com Michigan State University (MSU). Todas as amostras apresentadas
nesta parte do trabalho foram depositadas a MSU pela equipe de P. A. Schroeder, R. Loloee

e P. Holody. A técnica de evaporacao usada foi o desbastamento idnico. A temperatura de
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Fe 1.5 nm

Cu X nm

Fe 1.2 nm
Cr 0.9 nm
Fe 1.2 nm

Figura IV.2: Figura esquemdética da multicamada Fe/Cr/Fe/Cu/Fe

deposicao era da ordem de 170 K. Este 1ltimo parametro tem uma, importancia crucial no
efeito de magnetoresisténcia inverso, pois as amostras evaporadas a temperatura ambiente
apresentam um efeito inverso bastante reduzido. As amostras depositadas a temperatura

ambiente nao serdao discutidas neste trabalho.

Os diversos sistemas estudados até o presente sio do tipo magnetoresisténcia gigan-
te normal. A tendéncia geral é de se atribuir ao sistema Co/Cu um valor de « eleva-
do origindrio das difusbes de interface e massivo (Zhang et alii [81] sugerem os valores
dmass;vo = 2'25“‘3 Qinterface = 10). A escolha de @ > 1 vem de consideragdes a respeito da
estrutura eletronica [82, 83]. O sistema Fe/Cu também apresenta um valor para a > 1,

entretanto para este sistema « é menor que aquele encontrado para o Co/Cu. Por analogia
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aos experimentos feitos por Campbell e Fert [80] em ligas, supde-se que o valor de o para
o sistema Fe/Cr seja menor que a unidade. Portanto uma multicamada feita da combi-
nagao destes tipos de interfaces é favoravel ao efeito de valvula de spin inverso. A figura
IV.2 mostra uma célula unitéria para uma multicamada composta por F e/Cr/Fe/CulM,
onde M = Co, Fe. A célula A = Fe/Cr/Fe se comporta como se fosse uma s6 camada
magnética, pois o acoplamento ferromagnético entre as camadas do Fe, através do Cr é as-
segurado pela pequena espessura de Cr. Como serd mostrado mais tarde, este acoplamento
nao ¢ perfeito; sempre existird uma componente antiferromagnética. Esta componente serd
responsavel pelo efeito magnetoresistivo gigante normal, que acompanha o efeito inverso.
Para obter a configuragao antiparalela entre o bloco Fe/Cr/Fe e a camada M escolheu-se
espessuras de Cu que vao entre 1 e 2nm. Com isto tem-se uma varredura na espessu-

ra do Cu na regiao do primeiro pico de acoplamento antiferromagnético para o caso da

multicamada Fe/Cu (veja figura I11.4 do capitulo III).

Os sistemas escolhidos foram:

(Fer2/Cryf/Feia[Cuy [Fex) X5

onde Y =10,12,16,18,20
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Figura IV.3: Curvas de (a) magnetoresisténcia, (b) histerese magnética e (c) uma figura es-

quemdtica para o sistema Fey3/Cry/Feyp/Cuys/Feas.
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Ainda se observou o efeito inverso em sistemas de Fe;5/Cry/F e12/Cuy4/Cog9, mas
estes nao serao comentados aqui. Qutros arranjos foram também estudados, tais como
Fe/Cu/Cr[Fe, Fe/Cr[Cu/Co, NiFe/Cu/NiCr e Co/Cr/Co/Cu, mas em todos estes

casos nao foi encontrado efeito de magnetoresisténcia gigante inversa.

IV.3 Observagao do Efeito Vilvula de Spin Inverso

Todas as medidas de magnetoresisténcia gigante apresentadas nesta parte do trabalho
foram feitas a temperatura ambiente no aparato experimental descrito no capitulo III. Para
fazer os contatos de medida foi utilizado o método de quatro pontas em linhas, também
descrito no capitulo III.

A figura IV.3 mostra a curva de magnetoresisténcia gigante e a curva de histerese para
o sistema Fe13/Crq/Fe;3/Cug/Fess. Pode-se observar que a regizo onde ocorre o efeito
inverso corresponde a regido de inversio das magnetizagdes. Entretanto, o efeito normal
acompanha a evolugio da curva de histerese magnética até a saturagio. Este efeito normal,
como pode ser visto na mesma figura, é atribuido & imperfeicio do alinhamento entre as
camadas de Fe através do Cr.

O esquema na parte inferior da figura IV.3 mostra o comportamento da multicamada
com respeito ao campo aplicado. Este esquema considera apenas um semiciclo da curva de
histerese, isto é, de —H a +H. Salienta-se que os momentos magnéticos das camadas de
Fe acopladas ferromagneticamente através do Cr, ndo permanecem perfeitamente paralelos
durante a medida de magnetizagdo. Esta contribuigio é magneticamente dura € s6 vai ser

saturada para campos magnéticos da ordem de 10*Qe.
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Figura IV.4: Curvas de magnetoresisténcia para as multicamadas a Fey3/Cry/Fei5/Cux [Fes,
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A figura IV.4 mostra curvas de magnetoresisténcia para diferentes espessuras do sis-
tema Fey3/Cry/Feia/Cuyx [Feyy na regizo onde ocorre o efeito de valvula de spin inverso.
Na parte inferior da mesma figura est4 colocada a superposi¢cao de uma curva de histerese
com uma curva de magnetoresisténcia gigante. O efeito de valvula de spin observado se
restringe a regidao onde ocorre a inversio das magnetizacdes. Ou seja, este efeito é uma
consequéncia da configuracdo antiparalela entre as camadas Fe/Cr/Fe e Fe resultante do
acoplamento antiferromagnético, entre estes dois blocos, através do Cu. O valor da magne-
tizagdo remanente é da ordem de 14%, o que é tipico para o acoplamento antiferromagnético
de camadas de ferro através do cobre [84, 85].

A influéncia da espessura do Cu para a magnetoresisténcia gigante normal foi apre-
sentada no>cap1'tulo ITI, secgao II1.1.2, figura II1.4. A figura IV.5 mostra a variacio das
magnetoresisténcias com a espessura do Cu. A parte superior da figura corresponde as
medidas feitas para o sistema Fe/Cu [84], enquanto que a parte inferior da figura corres-
ponde as medidas de magnetoresisténcia gigante feitas para o sistema Fe/ Cr/Fe/Cu/Fe.
Embora o efeito inverso apresente valores de magnetoresisténcia gigante bem inferiores ao
sistema Fe/Cu, existe uma boa concordincia entre os "maximos” de magnetoresisténcia

gigante entre estes dois sistemas.

IV.4 Discussao

Nas secgdes precedentes deste capitulo mostrou-se os resultados experimentais obtidos
para as medidas de magnetoresisténcia gigante para o sistema Fe/Cr [Fe[Cu[/Fe. O obje-
tivo deste estudo era a observagao do efeito de valvula de spin inverso. Em termos de curvas
experimentais, se o bloco A = Fe/Cr/Fe est4 acoplado antiferromagneticamente com a
camada de Fe através do Cu, significa um crescimento da resistividade da multicamada,

quando o campo magnético aplicado aumenta.

A magnetoresisténcia gigante inversa, no sentido definido no paragrafo anterior foi ob-
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Figura IV.5: Variacdo da magnetoresisténcia gigante com a espessura de Cu. A parte superior
da figura corresponde ao sistema Fe/Cu, ou seja, a magnetoresisténcia normal. A parte inferior

estao colocados os resultados obtidos para o efeito de vdlvula de spin inverso

servada. Entretanto, existe um conjunto de outros fatores, excetuando o efeito de valvula

de spin inverso, que pode originar o mesmo tipo de comportamento magnetoresistivo.
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Cr.
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Figura IV.6: Figura esquemdtica da magnetoresisténcia anisotrépica (a) altas temperaturas e
(b) baixas temperaturas e (c) curvas experimentais de resistividade feitas nas direcées de corrente

paralela (I//H ) e perpendicular (H#I) ao campo magnético aplicado.
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A magnetoresisténcia anisotrépica é atribuida ao arranjo experimental (80]). Ela de-
pende da diregdo relativa entre o fluxo de corrente € o campo aplicado. A figura IV.6 a
mostra esquematicamente a magnetoresisténcia para os casos onde a corrente flui paralela
e perpendicular ao campo aplicado. Partindo da saturagio e voltando 3 regiao onde H — 0
os dois ramos da resistividade tendem a um mesmo valor. Ou seja, py; (resistividade para
a configuragéo onde a corrente I é paralela a0 campo aplicado, I//H) tende a diminuir até
um valor po (resistividade do sistema para H = 0, I#H), enquanto que ps (resistividade
do sistema na configuracio I perpendicular a H) tende a aumentar o seu valor. Portanto,
para medidas feitas na configuragio I//H sempre existira a con'tribuigé,o da componente
anisotrépica que tende a diminuir a resistividade da multicamada quando H =+ 0. Para
contornar o problema, basta medir resistividade do sistema em ambas as configuragbes. A
figura IV.6 b mostra as curvas de magnetoresisténcia para estas duas configuragdes. Como
pode-se observar, a diminuigio da resistividade para pequenos campos ocorre em ambas as
dire¢des de medidas. Vé-se ainda uma pequena diferenca nas resistividades P/ € pg devi-
do a magnetoresisténcia anisotrépica. Portanto o efeito magnetoresistivo observado nestes

sistemas de multicamadas n3o pode ser explicado pelo efeito magnetoresistivo anisotrépico.

O segundo mecanismo, que também pode explicar o comportamento resistivo da multi-
ca..ma,da, na regido de baixos campos, est4 esquematizado na figura IV.7 Esta figura mostra
esquematicamente um arranjo das magnetizagdes e a evolucio da resistividade com o cam-
po magnético. Em (a), H maior que o campo de saturacio, as magnetizacoes estio todas
no mesmo sentido. Em (b) o campo magnético aplicado é fraco com relagio ao acoplamento
através do Cr, portanto as magnetizagdes das camadas de Fe do bloco Fe/Cr/Fe estio
defasadas de aproximadamente 90°, mas este mesmo campo nio é suficientemente forte
para vencer o acoplamento através do Cu. Nesta configuracio a resistividade da multi-
camada € maior que na situagio descrita em (a) devido & defasagem das camadas de Fle.

Em (c), a campos muito baixos, a interacio de troca ferromagnética entre as camadas de
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Figura IV.7: Evolucio da magnetoresisténcia segundo a situagdo II, veja o texto.

Fe através do Cu faz com que a camada independente de Fe se alinhe paralelamente a
camada adjacente de F'e do bloco Fe/Cr/Fe. Este alinhamento faz com que a resistividade
do sistema diminua. Na seqiiéncia tem-se a inversao das magnetizagdes d. Em (d) o bloco
Fe/Cr/Fe mantém-se com o acoplamento biquadratico, enquanto que a camada de Fe
independente volta a se alinhar com o campo magnético. Esta configuracio faz com que a
resistividade aumente. Na situagdo final e, todos as magnetizagdes estio alinhadas com o
campo e com isto recupera-se a resistividade minima do sistema.

Este mecanismo pressupbe a existéncia de um acoplamento ferromagnético entre as
camadas de Fe através do Cu. Entretanto a comparagao entre a magnetoresisténcia nor-

mal e inversa, nas diferentes espessuras de Cu, mostra que estas estio em acordo com seus
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maximos (veja figura IV.5). Isto mostra que o efeito inverso est4 associado ao acoplamente
antiferromagnético entre as camadas de Fe através do Cu. Caso contrério as curvas mos-
tradas na figura IV.5 estariam defasadas, ou seja a magnetoresisténcia gigante inversa seria
méxima para as espessuras de Cu onde a magnetoresisténcia gigante normal fosse minima
e vice-versa. Portanto, este mecanismo nio pode explicar a reducdo da resistividade deste

tipo de sistema, na regiao de baixos campos.

IV.5 Conclusao

Y

O estudo desenvolvido neste capitulo teve como objetivo a observacio do efeito de
vélvula de spin inverso. Este efeito seria o complementar do efeito normal. A razio
desta busca estava em confrontar o modelo de duas correntes aplicado a multicamadas
magnéticas com os resultados obtidos experimentalmente. Com base na teoria depositou-
se um conjunto de multicamadas, onde em principio poderia se observar o efeito inverso. O
efeito observado foi testado para diferentes modelos, mas mostrou-se incompativel, restando
como unica explicagio o efeito de valvula de spin inverso. Estes resultados mostram que o

modelo de duas correntes, quando aplicado a multicamadas magnéticas, permanece véalido.
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Capitulo V

Uma Solugao Analitica para o Modelo
Semiclassico de Camley-Barnas Aplicado &

Magnetoresisténcia Gigante

V.1 Introducgao

A interpretacio atual para a magnetoresisténcia em multicamadas magnéticas esta ba-
seada na hipétese do espalhamento eletronico dependente do spin. Esta dependéncia é uma
propriedade geral dos metais de transicao ferromagnéticos e é uma consequéncia direta da
dissimetria entre as sub-bandas de spin up e down da banda d [66]. O mais simples dos mo-
delos para explicar a magnetoresisténcia foi apresentado no capitulo III, seccdo II1.2. Esta
parte da Tese é dedicada a um estudo mais aprofundado do efeito de magnetoresisténcia gi-
gante. Partindo do modelo semicldssico, propGe-se apresentar uma expressao analitica para
a condutividade em uma multicamada magnética, ao contrario dos modelos atualmente co-
nhecidos onde a condutividade é obtida numericamente. A magnetoresisténcia é calculada

comparando as condutividades nas diferentes configuragoes magnéticas do sistema.

Este trabalho difere dos modelos j4 existentes em dois aspectos. O primeiro deles diz
respeito ao termo de mistura de spins. Em geral este termo néo é incluido no formalismo,

pois significa uma dificuldade a mais para a resolugio da equagao de Boltzmann. O sistema
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é composto por duas: uma equagio correspondente aos elétrons de spin up e outra para
os elétrons de spin down. No caso mais simples, onde nao se considera a mistura de
spins, tem-se um sistema de duas equagdes independentes. Quando se considera os efeitos
de mistura de spins, as equagbes que determinam a funcdo distribuicio dos elétrons de
condugdo sao acopladas pelo termo de mistura de spins. O termo de mistura de spins esta
ligado principalmente aos efeitos de temperatura. O segundo aspecto diz respeito & forma

final da expressdo para a condutividade. S6 foi possivel obter uma forma analitica para a
condutividade numa multicamada apés encontrar uma expressao g.enérica, para a consta.nt;:
resultante da integracao da equagio de Boltzmann. Esta é someﬁte constante na posicio,
pois ela depende das velocidades. Conhecer esta dependéncia torna-se um problema de
fundamental importincia no momento de integrar a fungio distribuicdo com relacio as

velocidades, para se obter a densidade de corrente.

Basicamente existem dois modelos quantitativos para a magnetoresisténcia gigante: a)

0 Modelo Semiclassico e b) o Modelo Quantico.

O Modelo Semiclassico tem como origem a teoria semiclassica de Fuchs-Sondheimer
[88] para a condutividade em filmes finos, onde se d4 diferentes tratamentos para o es-
palhamento no interior do filme e nas superficies: no interior do filme o espalhamento
€ uma conseqiiéncia do tempo de relaxagio 7 dos elétrons de condugdo; nas superficies
introduziu-se um coeficiente de reflexao especular. O modelo supde que os elétrons de con-

dugdo formam um gis livre e desta forma utiliza-se do formalismo classico desenvolvido

por Boltzmann.

O modelo de Fuchs-Sondheimer foi estendido para multicamadas por Carcia-Suna [86].
Este modelo considera a multicamada como uma sucessio infinita de uma célula unitaria
composta de uma bicamada de dois metais diferentes. Mais tarde Camley-Barna$ [15,
87] adaptaram o modelo introduzindo uma dissimetria nos coeficientes de espalhamento

nas interfaces. Este modelo sera discutido detalhadamente na proxima secgao. Diversos
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autores tem acrescentado novas caracteristicas para o modelo na tentativa de obter uma

boa concordéncia com os resutados experimentais [89, 90, 91, 60, 92].

O modelo quantico para a magnetoresisténcia gigante foi inicialmente proposto por Levy
et alii [93] a partir da teoria quantica de transporte em filmes finos de Tesanovic et alii
[94]. Assim como para o modelo cléssico, supde-se que os elétrons de condugio formam
um gés livre. Usando o formalismo de Kubo, Levy et alii desenvolveram o cilculo com
base numa multicamada composta de infinitas camadas onde os elétrons estio sujeitos a
potenciais de espalhamentos localizados dependentes do spin. Estes potenciais tem como
origem defeitos de estruturas e impurezas no interior da camada magnética, enquanto
nas interfaces sao originados pelas rugosidades de interface. Este modelo foi aplicado as
multicamadas de Fe/Cr, Co/Ru e Co/Cu, onde se encontrou um bom acordo com os

resultados experimentais.

Dentro do contexto de modelizagio da magnetoresisténcia, € inevitivel uma compa-
ragao entre as duas teorias. Este confronto é apresentado por Dieny et alii [95], onde os
autores mostram que estes dois modelos apresentam uma boa concordincia para os efei-
tos de volume, enquanto que para o espalhamento interfacial a concordincia é razoivel.
Segundo os autores, estes resultados corroboram com a utilizacdo do modelo semiclassico

para descrever quantitativamente a magnetoresisténcia.

A grande diferenga entre modelo o semiclissico e o modelo quantico esta na comple-
xidade dos cdlculos. Neste ponto, dada a sua simplicidade, o modelo semicléssico leva
vantagem. Entretanto, existem alguns pontos no modelo semiclissico que permanecem em
aberto. Entre eles est4 o fato de que nenhum dos modelos conhecidos na literatura apre-

sentam uma expressdo analitica para a condutividade. Esta falta é uma, conseqiiéncia da

- -.‘3
dificuldade de se expressar os efeitos de interfaces na multicamada de form3 analitica. Em

geral os autores usam o método chamado de multicamada infinita, o qual considera uma-

célula unitéria repetida n vezes, calculando numericamente o valor da funcao distribigao
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dos elétrons de condugao g. O resultado é considerado satisfatério quando os valores de
g nas duas bordas do sistema de n células forem iguais. Desta forma a condutividade é
obtida numericamente.

Neste capitulo desenvolver-se-4 o cilculo da condutividade para o caso da corrente
elétrica fluindo no plano da multicamada, usando o modelo semiclassico de Camley-Barnas
[15], onde o resultado final sera apresentado de forma analitica. Na verdade, a €Xpressao
final para a condutividade apresenta uma integral nio resolvida, mas esta é a chamada
Funcdo Exponencial Integral que é conhecida e tabelada. Na préxima seccio serio apre-
sentados os principios gerais para o cdlculo da condutividade em n;ulticamadas magnéticas.
Na secgdo seguinte serdo desenvovidos, de maneira genérica, os calculos para a condutivida-
de. A secgio 5.4 é dedicada aos efeitos de temperatura. A seccio 5.5 é dedicada 4 aplicagio
do modelo, comparando-o com alguns resultados experimentais. O capitulo encerra com

uma breve discussao sobre o modelo apresentado e sua aplicacio.

V.2 Consideracgoes Gerais

Em uma multicamada magnética a condutividade elétrica depende da configuracao
relativa das magnetizagdes das camadas magnéticas. Pode-se dizer, considerando apenas
as configuragbes paralela e antiparalela entre as magnetizagdes, que existem dois tipos
de condutividade: a condutividade para a configuragio paralela, op, e a condutividade
para a configuragdo antiparalela, o4p. A magnetoresisténcia gigante em uma multicamada
magnética, é definida como a razao entre a variagio da condutividade (Ac=o04p—o0p)e

a condutividade na configuragio antiparalela (o 4p)

MR(%) =100 22 (V.1)

TP
o é dado pela relagio

J=6-E (V.2)



enquanto que a densidade de corrente J é encontrada a partir da funcdo distribuicao f(Z, ¥)

da seguinte forma:
r € m 3 — - - -
J=-2 (§> [ 3., 9) di d: » (V.3)
onde o subscrito o corresponde a direcao de spin, e e m sio respectivamente a carga e a
massa do elétron, /i a constante de Planck e [ a espessura total da amostra.
A descrigio tedrica semicldssica da condutividade em multicamadas considera, que 0s

elétrons de condugio formam um gés livre. Portanto a fungio distribuicio dos elétrons de

condugao pode ser determinada pela equagdo de Boltzmann [89]

-

F . - o

E.agfo(z'f) + 0.029(%,9) = 3,9(Z, 0)car (V.4)
onde ¢(Z, %) ¢ uma perturbagio da fungio distribuicio dos elétrons f(Z,7) da distribuigao
de equilibrio de Fermi-Dirac fo(¢) !. Para uma multicamada a fungao ¢(Z,v) pode ainda

ser escrita como a soma das contribui¢des individuais de cada camada:
N
9(Z,v) = Zg;(a':', ) (V.5)

onde N corresponde ao nimero total de camadas.

A equagdo V.4 pode ser simplificada quando se consideram algumas caracteristicas

fisicas do problema:

- A multicamada é composta de planos perpendiculares ao eixo z, sendo que nao existe
nenhuma rugosidade fora das interfaces. Isto significa que g é simétrico com relagio ao
plano da multicamada, ou g(Z, %) = ¢(z, 7);

- O campo elétrico é aplicado paralelo ao plano, E = Eé€;, ou seja a corrente elétrica
estd no plano da multicamada;

- As condig¢bes de contorno para o sistema de multicamada sio:

a(t=0,9 = 0

1A equagdo V.4 estd na sua forma linearizada, usando a aproximagao f(Z, V) = fo(¥) + g(&, ¥)
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1 2 3 x L j ... N-2 N-1 N <--Q

Substrato

Figura V.1: Multicamada esquematizada

gn(t =total,¥) = 0
it =1t,9) = Qigt(t=t;,7)
g (t=1t,7) = Qigj(t=ty0)

j=i+1 (V.6)

onde Q; é o coeficiente de transmiéséo eletronico na interface :. O sinal 4 indica o sentido
da velocidade dos elétrons com respeito ao eixo z, mas este simbolo serd suprimido pois se
considera que o sistema é simétrico nas duas diregdes de velocidade e 7, j dizem respeito a
Posi¢ao na camada em relagdo ao eixo z (veja figura V.1).

Quando se considera o espalhamento dependente do spin a fungao distribuigao g se
divide em duas: ¢! para os elétrons de direcio de spin majoritaria e g! para os elétrons

de dire¢do de spin minoritiria. Assim como g, o coeficiente de transmissao Q; se divide
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em dois Q; — Q,Q}. A expressio para o termo de colisdo 8,9(2,¥)c,1, sera discutida na

proxima secgao.

V.3 Calculo da Condutividade

V.3.1 Solugao da Equagio de Boltzmann no Caso de Inversio de Spin

O lado esquerdo da equagdo V.4 diz respeito i forma na qual a fungao distribuigao
relaxa para a situagdo de equilibrio. Se o sistema est4 a baixas temperaturas pode-se fazer

a aproximagao tempo de relazagdo [97], onde o termo de espalhamento na equagao V.4 ¢é

dado por:

atgo'(zaﬁ‘)col = _&'_(Z,_'U) (V7)

Ts

onde 7, ¢ o tempo de relaxagao dos elétrons de condugio de spin ¢ e é uma caracteristica
do material.

A temperaturas diferentes de zero Kelvin deve-se considerar o fato de que os elétrons
podem. inverter suas dire¢des de spin através de interagdes com fonons e magnons. Este
efeito tende a igualar os dois canais de spin, reduzindo o efeito de vilvula de spin. Como
conseqiiéncia a magnetoresisténcia também sera reduzida. Neste trabalho supOe-se que a in-
versao de spin ocorre de maneira significativa somente no volume da camada magnética.Os
efeitos de temperatura nas interfaces serao incluidos diretamente nos coeficientes de trans-
missao, como serd mostrado mais tarde.

Para o cdlculo da condutividade em sistemas com mistura de spins sera preciso introdu-
zir um termo de mistura entre os dois canais de spin. Esta contribui¢ao aparece no termo

de colisao e é dada por [98]
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0o(219) _ g0(2,7) = g-0(2.)
Ty T

atgo(z,{)‘)col = - (VS)
onde 7™ é 0 tempo de relaxacio de mistura de spin.
O segundo termo do lado direito da equacio V.8 é nulo para as camadas espacadoras. ..

Isto porque se considera que as distribuigdes de spin up e spin down, para os elementos nio

magnéticos, sdo iguais. Desta forma a equagio V.4 resulta num sistema de duas equagoes:

2 0, 1°0) + Ougy(2,7) = —920) _$oleD 9 o

T w1l

Neste sistema, a equagio para a fungio distribuicao para os elétrons de spin up, g' estd
acoplada & fungdo ¢!, para os elétrons de spin down, através do tempo de relaxagao 714,

Ao fazer 7! muito grande ou g' = ¢!, recupera-se o sistema de equagoes para o caso onde

nao existe mistura de spin.

A solugao do sistema de equacdes acima pode ser escrita de uma forma geral como:

E %,
g = o ¢ 0 S D)7 (1~ AF(v) ) (V.10)
onde
BO = T
1
qo = —_——
T
B+ _ “,‘lr-l‘f—?r
4 - 1 1 1
Tirl + Tirll + Tirtl
B~ = o+
’ 77+ s+ s
1,1 1 2 1 1 2
- 1t o1 o2 f1 o1, 2
o = 2 TT+T1+TN \/(TT 1-1) +(TT1)}
1,1 1 2 1 1 9
+ - i, 12 1 1,,.2,
o = 2 TT+T1+TT1+\/(7-T 7-1) + T“)} (V.11)

onde By e go dizem respeito s camadas nio magnéticas. A fungio A,(v,) é determinada

pelas condigdes de contorno V.6.
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Neste ponto ¢ preciso determinar qual das solugdes corresponde 3 fungio g ou g!. Para
tanto basta calcular o limite da solugdo geral V.10 com respeito a 7!! tendendo a infinito.

Neste limite g,(z, %) devera assumir a forma da solugdo do caso sem mistura de spins [15]
. — E 0/ — — -
lim,11_009,(2,7) = ;ea,,,f (0)7(1 — Ap(D) e 7ovr) (V.12)

Isto pode ser verificado fazendo-se Zr =0em V.11, para este limite obtém-se as seguintes

relagoes:

Bf = B!
B; = B!
& =q
¢ =9¢

V.3.2 Expressao Geral para A,;(v,)

Uma das principais dificuldades de se tratar a condugdo eletronica num sistema de
multicamadas estd na obtencio de uma expressio analitica para a condutividade. Em
geral os textos encontrados na literatura resumem-se a trabalhos feitos em sanduiches.
Para o calculo em. multicamadas o problema ¢ contornado usando métodos numéricos para
a integragdo. A origem do problema estd na constante de integragio Asi(vz), pois a sua
dependéncia em v, precisa estar explicita no momento de se fazer a integragdo V.3. A
aplicagdo das condigdes de contorno a solugio da equagao de Boltzmann V.10 determina
a forma da constante.

Nesta secgdo desenvolver-se-a toda urna seqiiéncia de manipulagoes algébricas, visando
a obtengao de uma expressdo genérica para Asi(v.), onde a dependéncia em v, é posta de
forma explicita. Os célculos serdo desenvolvidos apenas para a direcdo v}, pois como j4 foi
comentado anteriormente, o sistema é simétrico quanto as velocidades no eixo vs.

Usando as condigdes de contorno V.6 tem-se:
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gal(z = 07v2) = 0= Bal(]- - Aal(vz)) =0

al

Aal = C<171€—'.“;L
¢ = 1 '
Gy = 0 (V.13)
e
gdj(z = tl"vZ) = Qaigai(z =1, vz) .
Boj(1 = Agje™ %) = QuiBui(l — Agie™"%Y)
Adj = adijeq_?;—‘ + :BaijAaie(%j—%‘)% (V14)
onde
Qgi; = 1—f,;
B..
oiy = ai;ﬂ‘ 1
Boi Q B, (V.15)

A partir da relagio V.14 pode-se escrever as expressoes de Ag2, Agz, Ao ...

Para A,,:

3229 —qo1) L
_ 2
Az = agize % + Br12Apel I
al a2
| -~ 3 2 a2
Asz = Cpe™s +cope™s
2 %02
Az = 3 e (V.16)
n=1
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onde

Para A,3:
Ayz =
Asa =
Apz =
Aga =
onde

E finalmente para A,4

Co2 = Qo12
2 _ 1
Co2 = ﬂ612c¢1
1
G5 = Qoaty

ao2 = aclrl + (QU2 - QUl)tl

4932 RS Y
Qg23€ vz +ﬂo23Aa2€(q“3 902) &

1 2
lﬁ_‘z b:zz :zz _ 2
Qo236 vz + PBraa(che” e + 2y )eltede02)s]

1 2 a3

b-a-za- .a.la. o3
Cise vz -|- 63'36 vz + C3'3e vz

3 on

n -23

E o
n=1

Coz = Q23

Cc2ra = ﬂa230¢1,2

Cg'.'i = ﬂ62303-2

Gy3 = gostz

a3 = ahy+(gos — go2)ts
a3 = a2+ (03 — go2)ts
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S04tz —gaa)i2
Ass = Qu3q€ v +,3034A036(q“ 9)5;

1 2 3
80443 ploa 2g3 Zo3 —g.q) 2
Ass = o346 vz Poaa(Crge ™ + cge™s + Sgee )eltot—t04)3
1 2 3 4
plos g4 o4 Zo4
Aps = oy’ +cle™ +Se™ +ciev
4 LY
Agy = ) clev - (V.21)
n=1 .
onde
1 _
604 - 0034
2 1
Coa = ﬂ034603
3 _ 2
Cos = Po3aCp3
4 3
Coqg = ﬂ034603
1 —_
Aoy = qd4t3
2 _ 1
Uoy = aas + (‘Io4 - qoS)tS
3 2
oy = Qu3 + (Qmi - ‘Io2)t3
4. = a t V.22
Agq = y3+ (o4 — go2)ts (V.22)

A partir dos resultados para A,,, A,z, g3 € As4, pode-se deduzir uma expressio geral
para A,;:
J a
Agj(v:) =Y s et (V.23)
n=1

onde
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ay; = ay 4 ti(goj — Gai) (V.24)
g, =1

Coj = Gijo

Co; = ﬂ,-j,c?a'l (V.25)

A expressio para A,i, V.23, apresenta-se na forma desejada, ou seja, com a dependéncia

em v, explicita. Este resultado permitird a integragio analitica de V.3.

V.3.3 Expressao Analitica para a Condutividade em Multicamadas

Superada a dificuldade de encontrar uma expressio para A,; onde a dependéncia em
v, € explicita, pode-se prosseguir com o desenvolvimento dos clculos. Alguns passos serao
omitidos a fim de evitar que se desvie a atengdo do problema central.

A partir da integragdo V.3, da expressdo V.23 e da definicio V.2 encontra-se

e? m? ‘ %2 _dai
=5 T B [ w00 - T B (va0)

n=1

Usando a transformacao de coordenadas (vg,vy,v.) = (v,,0), a relagio 9, f°(¢) =

6(¢ — €r) onde eF € a energia do nivel de Fermi e integrando sobre ¢, v e z obtém-se

4 J n n
o = K} B (-:;At.« - = el [ F(u) (e - ”>) (v.27)
o, ot =1
onde gama € dado por
T = a}—tjdoi (V.28)
2" = a® —t;qu (V.29)
onde
2 2
K = =« El_ v% r_;:é_
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e v € a velocidade dos elétrons no nivel de Fermi. Aqui usou-se definicao

H= Cosh
Flp) = (1=p?)p
At = t;—t

A= vpT

com isso as defini¢Ges para ¢ e B foram reescritas como:

By
qo

B,

90

A

1 2
3= tam

1 1 1
xx—e T+ 3o+ 3=eqm

1.1 1 2 1 1
. —_— —_— — __2 2
e Tt \/(A-° (ATl) )

O superescrito —o indica a dire¢io de spin oposto.

A equagdio V.27 pode ser facilmente integrada e o resultado é

m,n
Lia'

m,n
M.

(F’"")

N 4 1 t
K Z B,; {-3-At.- - doch(Lyt — L + M —

1 5 m,n 1 m,n m,n _I".""'

——(1- —(F "I

onde z = ¢ — 1 e I7?" é conhecida como Fungao Exponencial Integral

rmnu

==

(V.30)

(V.31)

(V.32)

M2}

(V.33)

(V.34)

Este resultado tem uma forma semelhante aquela encontrada por Sondheimer [88] para

filmes simples. Na préxima secgao serao considerados os efeitos de temperatura.
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V.4 Efeitos de Temperatura

Para fazer um tratamento a temperaturas diferentes de zero K elvin, deve-se considerar,
além do termo de mistura de spins, a influéncia da temperatura sobre os livres caminhos
médios dos elétrons de condugio, A, e sobre as interfaces. Aqui supde-se que nao existam
correlagoes entre estes dois termos, podendo-se, desta forma trata-los separadamente. Os
valores experimentais de referéncia utilizados nos calculos sio aqueles encontrados para
sistemas massivos. Supbe-se aqui que estes permanecam validos para o caso de filmes finos.

O livre caminho médio dos elétrons de conducio de spin o, A?, estao relacionados com
a resistividade (no canal de spin ), p°, pela expressio [15]

p° A’ = Constante (V.35)

Enquanto p? ¢ obtido a partir de [98]

et + o (o' +p')
po= ap (V.36)

p=

onde p, p'* e a sio dados conhecidos experimentalmente. A partir destas duas equagdes
pode-se obter os valores das resistividades up e down numa temperatura 7' qualquer.

Na prética, usou-se um polinémio em T' que melhor descrevesse os pontos experimentais.
Para a resistividade total a curva que mais se assemelhou aos pontos experimentais foi um
polinémio de ordem cinco, enquanto que para a resistividade de mistura o melhor tragado
foi dado por um polinémio de segunda ordem. As tabelas V.1e V.2 mostram os coeficientes
dos polinémios para as curvas de p [100] e p' [92], respectivamente.

Para a variacdo em temperatura do coeficiente de espalhamento eletronico Q usou-se a

seguinte expressio:

Q(T) = Q(0) +wT? : (V.37)
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ap a; a; as aq
Cu 0231 -0.003 9.510°° -3.610°7 4.5 1010
Cr 0224 -0.019 3.87107* -1.0510~7 1.12 10-1°
Co 0.064 -0.008 2.2310™* -7.0810-7 8.99 10-1°
Fe 0224 -0.019 3.87107* -1.0510"7 1.12 10~

Tabela V.1: Tabela dos coeficientes para as curvas experimentais das resistividades massivas do

Cu,Cr,CoeFe

onde Q(0) é o termo de espalhamento a temperatura de zero Kelvin. O coeficiente w é .

aproximadamente 1.5 - 1076.

V.5 Comparagio Entre a Teoria e os Resultados Experimentais

Nesta seccao serdo apresentados os resultados do cilculo da magnetoresisténcia e da

resistividade em fungio das espessuras das camadas e da temperatura. A comparacao

entre os resultados tedricos e experimentais sers feito a partir dos dados obtidos junto ao

Laboratoire Physique des Solides, Osay, Franca (C o/Cu) e Parkin (Fe/Cr) [99].Uma carac-

teristica muito importante deste trabalho est4 no fato de os valores de magnetoresisténcia

Qo

a as

Co -0.058 9.910~* 6.6210°°
Fe -0.223 4110°% 16110°°

Tabela V.2: Tabela dos coeficientes para as curvas experimentais das resistividades p'! massivas

parao Coe Fe
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e resistividades serem obtidos simultaneamente com uma boa concordancia experimental.

O calculo da magnetoresisténcia e da resistividade para as multicamadas, foram feitos
da seguinte forma:
a. Calculo da condutividade para a configuragio onde os momentos das camadas

magnéticas estdo alinhados paralelamente;

b. Calculo da condutividade para a configuragao onde os momentos das camadas

magnéticas estdo alinhados antiparalelamente;

¢. O valor experimental da constante K’ = K1, veja relagio V.30, depende do material,
aqui usar-se-a um mesmo valor para qualquer situagio. O valor escolhido é o do ferro e

pode ser obtido a partir da relagao [15]

2y K (V.38)

Para o ferro K’ = 970 [15].

Os parametros usados para reproduzir as curvas de magnetoresisténcia e resistividade
nao sao dnicos. Amostras fisicamente similares (com elementos, espessuras e nimero de
periodos iguais) evaporadas por métodos e condigdes de deposicao diferentes podem apre-
sentar valores de-magnetoresisténcia e resistividades diferentes. Uma mesma amostra, apos
algum tempo poderd ter estas caracteristicas modificadas. Entretanto, os valores para os
parametros A e @ encontrados aqui sao similares aqueles apresentados na literatura, ver
por exemplo Dieny [96].

O primeiro exemplo mostra a variagao da magnetoresisténcia com o nimero de cama-
das. A base experimental usada para fazer a comparagao com os valores calculados usando
a relagdo V.33, sdo os dados apresentados por Parkin [99] para o sistema Fe/Cr. No
referido trabalho, o autor apresentou uma curva fenomenolégica para descrever os resulta-
dos obtidos experimentalmente. Aqui reproduzir-se-a os resultados encontrados por Parkin

usando o modelo semiclassico, equagao V.33. A amostra em questao apresenta as seguintes
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Figura V.2: Comparacio entre os resultados experimentais obtidos por Parkin e a simulagio

para o sistema Crg(Crg/Feyg)NCrg

caracteristicas:

CTg(C'I’g/FC]s)NC'I‘g

Para estes calculos, a baixas temperaturas, usaram-se os seguintes valores para \ e os

coeficientes de transmissio:

AFe = 1.6nm

/\c,. = 4.5nm
Q=1
Q' =0.1
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A figura V.2 mostra a curva experimental, linha cheia obtida a partir da relagio feno-
menoldgica
2N -2

MR = 168 ——— .
6 Ty —15N (V.39)

onde T ¢ a espessura total da multicamada e N é o nimero de bicamadas. Os pontos sio

os valores obtidos calculando a magnetoresisténcia usando o modelo semicldssico. Observe-
se que existe uma boa concordancia entre os pontos experimentais e os pontos referentes a

simulagdo.

A seguir, apresentar-se-4 os resultados das simulages feitas para o sistema Co/Cu.
Usando o mesmo conjunto de dados inicias, calculou-se a magnetoresisténcia gigante e a

resistividade em multicamadas de Co/Cu com diferentes caracteristicas. Os valores para

os parametros A e Q) s3o:

AL, = 12nm
AL, = Inm

Ao = 21nm
Q' =0.98
Q! =10.2

A evolugdo do sistema com a temperatura é obtida usando os dados apresentados na

secgao anterior, sem fazer qualquer modificagdo nos pardmetros iniciais.
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Figura V.3: Comparacio entre os resultados tedricos e a simulagdo para a magnetoresisténcia e

a resistividade no sistema (Coy5/Cux) a T = 4.2K
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a resistividade no sistema (Coys/Cu x) a temperatura de 300K
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As curvas calculadas para a magnetoresisténcia e a resistividade para a multicamada,
Coys/Cux, onde X = 5..60 foram feitas a duas temperaturas, 4.2 e 300K.0s pontos
obtidos na simulagdo ndo apresentam as oscilagdes na magnetoresisténcia encontradas nos
dados experimentais pois este comportamento nao é devido ao efeito de valvula de spin.
A oscilagio da magnetoresisténcia € uma conseqiiéncia do acoplamento magnético entre as

camadas de Co através do Cu.
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Figura V.5: Comparagdo entre os resultados tedricos e a simulagdo para a variacdo da magne-

toresisténcia com a temperatura para o sistema (Coy5/C'ug)

A figura V.3 mostra os resultados obtidos usando o modelo desenvolvido neste capitulo,

comparados aos valores experimentais. A simulago foi feita para a temperatura de 4.2K.
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Tanto os dados de magnetoresisténcia como os de resistividade estdo em bom acordo com os
resultados experimentais. O estudo a temperatura de 300K para este conjunto de amostras
também apresenta uma boa concordancia entre os valores simulados e os experimentais
(figura V.4).

O dltimo conjunto de testes para o modelo apresentado foi feito para a multicamada
de Coy5/Cug. O objetivo é observar o comportamento da magnetoresisténcia com a tem-
peratura. Novamente, os parimetros iniciais sdo introduzidos para o caso T = 4.2K, sem
haver nenhuma outra interferéncia no cdlculo. A figura V.5 mostra as curvas tedrica e

experimental para este exemplo. Os resultados simulados estio, mais uma vez, em bom

acordo com os experimentos.

V.6 Conclusao

Neste capitulo desenvolveu-se o célculo para a condutividade em multicamadas magné-
ticas. Partindo do formalismo cléssico desenvolvido por Camley-Barnas [15], obteve-se
uma expressdao analitica geral. Esta expressio nio apresenta as limitacdes encontradas
nos modelos numéricos, como a aproximacio "multicamada infinita”, assim como pode ser
usada para qualquer nimero de camadas (as limitacbes para o calculo estio a nivel de
maquina), como acontece com os modelos feitos para sanduiches.

Para comparar a expressio obtida para a condutividade V.33 com os resultados expe-
rimentais usou-se um programa computacional. No programa desenvolvido a evolugao dos
célculos é auténoma tanto quanto s espessuras (das camadas) quanto a temperatura de
medida. Isto significa que apés a escolha dos pardmetros iniciais, o programa por si sé faz
a evolugao dos célculos sem precisar redefini-los.

Os resultados dos célculos feitos na secgio 5.5 mostram que o modelo apresenta um bom
acordo com os resultados encontrados experimentalmente. Mesmo para o estudo feito no

sistema Co/Cu (magnetoresisténcia gigante) com respeito & espessura do Cobre, onde os
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valores de magnetoresisténcia gigante na regizo do segundo pico sao um pouco superiores
aqueles encontrados experimentalmente, existe uma boa concordincia. Esta diferenca é

uma consequéncia do tratamento, pois na regio do segundo méaximo de magnetoresisténcia,
o alinhamento (experimental) entre as magnetizacdes ndo é perfeito. Entretanto, para os
célculos desenvolvidos na secgao V.5 considera-se sempre que as magnetizagOes encontram-
se perfeitamente antiparalelas. Portanto, o valor experimental é reduzido.

O modelo desenvolvido aqui é limitado mas pode ainda ser aprimorado fazendo-se al-
gumas consideragdes com respeito ao problema fisico, como por exemplo: incluir termos

de reflexdo nas interfaces, descrever a variacio da condutividade com o campo magnético

aplicado, entre outras.
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Capitulo VI

Conclusoes

Esta Tese teve como objetivo principal o estudo do comportamento magnético, da
formagdo de fases e do efeito vilvula de spin em multicamadas magnéticas. A seguir
apresentar-se-a os principais resultados obtidos nesta Tese, seguido de sugestoes a respeito

da continuidade de cada um destes trabalhos.

a. Estudo do Comportamento Magnético e Formagio de Fases em Sistema
de Fe/Nd(B, Fe)

Nesta parte do trabalho desenvolveu-se um conjunto de experimentos visando observar
o comportamento magnético e a formaééo de fases em bi e multicamadas de filmes finos de
Fe/Nd(B, Fe). Destes estudos pode-se concluir que:

a) A evolugdo da difusdo na interface Fe/Nd s6 ocorre depois da cristalizagao da camada
de Nd, ou seja, apds o tratamento térmico a 200°C;

b) A difusdo na interface Fe/Nd ¢ dada pelo deslocamento dos dtomos de Fe para dentro
da camada de Nd. Esta difusdo ¢ muito rapida, formando uma fase que se identificou como
sendo NdsFe;z;

c¢) A mudanga no comportamento magnético do sistema somente foi observada apods o
tratamento térmico a 600°C. Provavelmenteisto se deve ao fato de que o volume percentual

de NdsFe7 no sistema seja reduzido e nao seja possivel observar as suas contribuigdes para
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a magnetizagio.

d) As multicamadas como depositadas apresentam uma certa mistura nas interfaces,
mas 0 carater modular deste tipo de sistema pode ser visto no espectro de RBS. Estas

estruturas apresentam um campo coercivo duas vezes maior que a bicamada;

e) As implantagdes de Bt e Fet aumentaram a difusio na interface, mudando sensi-
velmente a coercividade do sistema. O campo coercivo foi reduzido a 25 e a 67 Oe apés as
implantagSes de Bt e Fe*, respectivamente;

f) Apds o tratamento térmico de 600°C' a estrutura modulada foi completamente des-

truida,

g) Independentemente do sistema inicial ("como depositada”, implantada com Bt ou
Fe*), o comportamento magnético é o mesmo; ambas apresentam duas fases ‘magnetica-
mente independentes com campos coercivos similares;

h) Os espectros de CEMS e raios-X nio foram suficientemente claros para a identificacao

destas novas fases que aparecem nas multicamadas ap6s o tratamento térmico.

b. Estudo do Sistema NiFe/Cu/Co/Cu

Neste capitulo foi desenvolvido de forma sistematica e detalhada o estudo sobre a mag-
netoresisténcia em multicarnadas de NiFe/Cu/Co/Cu. Variando-se as espessuras de cada
componente da multicamada, explorou-se a possibilidade de otimizacdo do sistema com
relagdo & magnetoresisténcia. Estes estudos foram divididos em duas partes: a) limite sem
acoplamento de troca (tc, = dnm) e b) limite de pequenas espessuras de Cu, ou seja,
com acoplamento de troca. Os resultados para o limite sem acoplamento mostraram que
o sistema é otimizado para espessuras de 2 e 5nm de Co e NiF e, respectivamente. No
segundo caso encontrou-se pela primeira vez oscilagdes na magnetoresiténcia, com relacéo
a espessura de Cu, entre Co e NiFe. Estas oscilagoes sdo conseqiiéncia do comportamento

oscilatdrio do acoplamento magnético. Um outro importante resultado foi a observagao da
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competi¢do entre o acoplamento de troca e a diferenga de campos coercivos para magneto-

resisténcia.

c. Efeito de Vilvula de Spin Inverso: Um Teste para o Modelo de Duas
Correntes

O efeito de valvula de spin inverso estava previsto no modelo de duas correntes, mas
nao havia evidéncias deste efeito. Neste capitulo, a partir de consideragoes a respeito
da difusdo dependente do spin, preparou-se um conjunto de amostras onde se supunha
encontrar o efeito inverso. O efeito foi observado. Entretanto, ndo se podia excluir que as
medidas feitas no laboratério seriam conseqiiéncia de outros tipos de contribui¢des. Uma
discussdo detalhada mostrou que os efeitos encontrados ndo poderiam ser explicados senio
pelo efeito valvula de spin inverso. Portanto, dentro deste contexto, o modelo de duas
correntes aplicados a multicamadas magnéticas permanece vilido.

Em todas as amostras medidas onde se observou o efeito inverso, via-se também uma
componente normal. Este é um problema a ser eliminado. Provavelmente sera necessirio
buscar novas combinagées de interfaces para que se consiga uma medida de magnetore-

sisténcia gigante inversa sem a ”"desagradivel” companhia do efeito normal.

d. Uma Solugdo Analitica para o Modelo Semiclassico de Camley-Barnas
Aplicado a Magnetoresisténcia Gigante

O modelo semicldssico de Camley-Barna$ ¢ largamente usado como ferramenta teérica
para calcular a magnetoresisténcia gigante. Uma das grandes barreiras que este modelo
enfrenta esta na obtengdo de uma expressio analitica para a condutividade. Em geral
utilizam-se aproximagbes numéricas para obter o valor da magnetoresisténcia ou da condu-
tividade. O motivo desta restriciao estd na dificuldade de descrever a fungdo distribuigio
dos elétrons de condugdo em cada interface. Neste capitulo se apresentou uma expressdo

geral para a fungao distribuicao obtida diretamente das condicdes de contorno sem se fazer
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qualquer aproximagdo. A partir desta expressio foi possivel chegar a uma solucéo analitica
para a condutividade e, conseqlientemente, & magnetoresisténcia.

O modelo estudado apresenta algumas restrigdes quanto & proposicio do problema fisico,
entre eles esta o tipo de condi¢io de contorno aplicado. Aqui considerou-se apenas o coefi-
ciente de transmissao, sem considerar a possibilidade de reflexio dos elétrons nas interfaces.

Este estudo estd em andamento.
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