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Resumo

Neste trabalho sdo analisadas as modificagdes provocadas pela irradiacdo idnica e trata-
mento térmico no exchange bias (EB) e no campo coercivo (H¢) em filmes finos de [rMn/NiCu
e IrMn/NiFe; neste tltimo estudou-se a influéncia da ordem das camadas ferromagnética (FM)
e antiferromagnética (AF). As irradiagdes foram feitas com fons de He™, Ge™ e Ar™ a diversas
fluéncias. Flutuacdes temporais do EB sdo estudadas no sistema I[rMn/NiFe através de uma

andlise da evolucdo temporal do fendmeno em diferentes temperaturas e fluéncias.

Observa-se um grande aumento em H¢ no sistema IrMn/NiCu, que ndo apresenta EB,
quando sdo feitas irradia¢des com Ar™. Tal aumento é explicado por defeitos criados na camada
FM, que podem modificar a rugosidade interfacial e favorecer a quebra do FM em dominios de-

vido a interagdo com o material AF.

No sistema IrMn/NiFe observam-se modificacdes diversas no EB e H¢ das amostras depen-
dendo da ordem de deposicdo das camadas FM/AF. No caso em que o material AF € crescido

primeiro, uma investigacao profunda das modificacdes estruturais e magnéticas foi feita.

Andlises estruturais mostram que tanto a irradia¢do idnica quanto o tratamento térmico nao
provocam interdifusdo significante na interface IrMn/NiFe. Por outro lado, a estrutura do [rMn
revelou diferencas na amostra irradiada com fons. Com o auxilio de simulagdes, tal efeito foi
explicado por um processo de ordenamento quimico da liga IrMn, que estd de acordo com o

maior EB obtido.

As modifica¢Oes na coercividade no sistema IrMn/NiFe foram investigadas com medidas
de magnetizacdo e ressonancia ferromagnética. Foi observado campo de anisotropia rodédvel
(Hgra) negativo que foi explicado considerando acoplamento interfacial antiparalelo entre os
momentos rodédveis e a camada FM que em campos mais elevados se alinham paralelamente. A
anticorrelagdo entre Hc e Hgy foi atribuida a mudancas na constante de anisotropia dos graos

rodéveis, que se relaciona inversamente com Hgy.

O estudo das mudangas temporais do EB revela que a magnetizacao remanente da camada
ferromagnética tem um papel essencial para a evolu¢do do EB e que efeitos de aquecimento

derivados da corrente utilizada na irradiagdo ndo mudam a taxa de evolugdo temporal do EB.



Abstract

In this work we study the modifications of the exchange bias (EB) and coercive field (Hc¢)
of IrMn/NiFe and IrMn/NiCu thin films, induced by magnetic annealing (MA) and ion bom-
bardment (IB). The last ones were done with He™, Ge™ and Ar™ ions at several fluences. The
layer deposition order, ion beam fluence and current, structural changes and magnetic dynami-

cal effects are investigated.

The increase of Hc with fluence is observed for the IrMn/NiCu system much higher for Ar™
implantation. This last increase is explained considering that the deffects induced by IB in the
FM material, favor the domain formation through the interaction with the AF, and the increase

of interfacial roughness.

The modifications of EB and H¢ observed on the NiFe/IrMn system vary according to the
layer deposition order, where a complete magnetical and structural investigation was carried out

for the sample with the AF layer grown first.

Structural analysis of the NiFe/IrMn system does nor show any interdiffusion induced at
the FM/AF interface by MA or IB. Nevertheless a chemical ordering process is observed for the
IB samples. These last effect is in agreement with the magnetic data, taht shows higher EB for

the IB samples.

The coercivity modifications of the NiFe/IrMn films were investigated through hysteresis
loops and ferromagnetic resonance. We observed negative rotatable anisotropy field (Hgy),
which is explained considering field induced flips of the rotatable grains coupling (antiparal-
lel/parallel). The inverse correlation between H¢ and Hg4 was explained considering the chan-

ges on the rotatable grains anisotropy constant, that relates inversely to Hgy4.

The EB time dependence was also investigated, where it is shown that the ferromagnetic
remanent magnetization plays a key role in the EB temporal evolution and that heating effects

driven by irradiation current do not change the temporal drift of EB.
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1 Introducao

O estudo de materiais magnéticos sempre foi uma importante ferramenta para impulsionar
o desenvolvimento tecnolégico. Em especial, nas ultimas décadas, a possibilidade de fabricar
e analisar materiais na escala nanométrica trouxe a tona uma gama de novas propriedades e
tecnologias decorrentes, que também propiciam um amplo campo de investigagdes tedricas

para explicar tais fendmenos.

No caso especifico de filmes nanométricos ultrafinos, as interacdes interfaciais e de su-
perficie passam a ser importantes frente as volumétricas manifestando-se através de distintas
contribui¢des nas propriedades fisicas dos sistemas. Do ponto de vista de interagdes magné-
ticas, um fendmeno que ocorre em sistemas desta natureza é o chamado exchange bias (EB),
o qual refere-se ao acoplamento entre materiais ferromagnéticos (FM) e antiferromagnéticos

(AF) em contato atomico e causa mudangas nas propriedades magnéticas dos materiais.

Apesar de mais de meio século de sua descoberta, o fendmeno de EB vem sendo extensi-
vamente estudado até os dias de hoje e nos dltimos anos tem sido objeto de estudo de milhares
de artigos cientificos."! Um dos motivos para tal, é a tentativa de uma descricdo fisica completa
do fendmeno, pois os mecanismos pelos quais o EB se manifesta ainda ndo estdo suficiente-
mente entendidos.”*! Dentre as dificuldades para a completa compreensdo do fendmeno de
EB podemos citar a grande variabilidade das propriedades magnéticas observadas em diferen-
tes sistemas estudados e a dificuldade de caracteriza¢do quimica/estrutural/magnética da regido
interfacial, de modo que a obtencdo de parametros microscopicos dos sistemas requer grandes

esforcos do ponto de vista experimental e tedrico.

Por outro lado, o estudo de sistemas que apresentam EB é também impulsionado por po-
tenciais aplicacdes tecnoldgicas, dentre elas, a construcdo de sensores magnéticos de alta sen-
sibilidade. Os fendmenos de magnetorresisténcia tinel e magneto-resisténcia gigante™>! (a
descoberta desta dltima sendo considerado marco inicial da spintronica), empregados nos sen-
sores de leitura/gravacdo de midias magnéticas de alta densidade, utilizam o fendmeno de EB

em sua estrutura de funcionamento.



Outra aplicacdo promissora de sistemas que apresentam EB € a estabilizacdo de micro e
nanoparticulas magnéticas. Estas dltimas sdo objeto de estudo em indmeras aplicacdes na
medicina e midias de armazenamento de ultra-alta-densidade,”™ onde o desafio experimen-
tal reside no fato de que na escala de tamanho estudada, a pequena energia de anisotropia por
unidade de volume favorece o estado superparamagnético. Uma solugdo apresentada para a es-
tabilizacdo de tais particulas € o acoplamento com um material AF, de modo que a interagdo de
troca presente no sistema € capaz de elevar a anisotropia do mesmo, levando a uma estabiliza¢ao

das particulas.™

Como mencionado anteriormente, o fendmeno de EB foi observado pela primeira vez ha
mais de meio século porém apenas recentemente o estudo de tais sistemas intensificou-se e
levou as aplicagdes tecnolégicas mencionadas. Um dos motivos para tal € o fato de o EB ndo
ser facilmente observado naturalmente: sendo uma interacdo interfacial, a escala de tamanho
dos sistemas deve ser necessariamente reduzida. Com o advento de técnicas de producdo e
caracterizacao de sistemas em escala nanométrica, houve entdo uma intensificagao do estudo de

tais sistemas.

No caso de filmes finos, sistemas que apresentam EB podem ser obtidos apds a deposi¢ao
dos mesmos na presenca de campo magnético. Porém, normalmente o EB € inicializado nas
amostras ap6s a deposicio pelo procedimento de tratamento térmico na presenga de campo mag-
nético. Outro procedimento que vem sendo usado recentemente é a irradiacio ionica.” "' Esta
ultima ja vem sendo extensivamente empregada na drea microeletronica e tem se mostrado como

uma ferramenta promissora para modificacdo de propriedades magnéticas dos materiais."™"!

O processo de irradiag@o idnica se baseia na interacdo de fons acelerados com o material
de interesse. Estes fons podem, dependendo da sua carga, velocidade e massa, fornecer energia
aos sistemas eletronico e atdmico, provocando: altera¢des na estrutura eletronica, deslocamen-
tos atdbmicos, mistura interfacial, desbastamento de superficies, entre outros.™ O controle e a
possibilidade de nanopadronizagdo, através da irradiacdo/implantacdo com mdscaras ou nano-

feixes, faz com que esta ferramenta seja cada dia mais utilizada e estudada.

Em particular, fons de baixas energias (alguns keV/uma), onde o poder de freamento nu-
clear (associado ao deslocamento de dtomos) predomina, podem promover difusdo atomica

local"?!

e, consequentemente, mistura de elementos em uma interface e transformagdes de
fase quimica/estrutural. Todos esses efeitos podem se refletir nas propriedades magnéticas de
materiais na forma de mudancas na coercividade, constantes/eixos de anisotropia e padrio de

dominios,"* por exemplo.

No caso especifico de amostras que apresentam EB, a irradiagdo tem se mostrado uma



maneira efetiva de controlar as propriedades magnéticas de tais sistemas. Diversos estudos
mostram que pode acontecer tanto reducdo/supressio do EB quanto aumento." Geralmente
a supressdo ocorre em sistemas com alto grau de ordem sendo bastante sensiveis aos defeitos
criados pelo bombardeamento i0nico. O aumento geralmente ocorre em um certo intervalo
de fluéncias em sistemas granulares e atribui-se ao hiperaquecimento local e/ou mudancas na
estrutura granular do AF devido aos defeitos. Porém, para altas fluéncias, uma reducdo do EB é
sempre observada, associada principalmente a defeitos na interface FM/AF. Experimentos feitos
pelo nosso grupo usando diversos ions a diferentes energias e fluéncias, associados a dados de
simulacdes computacionais, mostraram explicitamente uma correlagdo das modificacdes no EB
com os defeitos (pontuais) gerados - o que ndo acontece com outros efeitos como fonons e

excitacdo eletrénica. !

Um dos efeitos que pode ocorrer em sistemas com EB submetidos a irradiagcdo idnica é uma
mudanca temporal do mesmo. Este efeito foi recentemente relatado na literatura e manifesta-se
como uma mudanca do campo de EB com o tempo e atribui-se a uma metaestabilidade indu-

T6.1 = A
HEWLA A compreensdo de tal fendmeno pode revelar

zida pela irradiagdo, termicamente ativada.
com mais clareza os mecanismos pelos quais o EB se manifesta e além disso, possibilitar a

construgdo de sistemas mais estdveis para eventuais aplicacoes tecnoldgicas.

Neste contexto, insere-se o presente trabalho de Doutorado, onde temos como objetivo
estudar sistematicamente a influéncia da irradiacdo i6nica no EB dos sistemas NiFe/IrMn e
NiCu/IrMn. Atencao especial foi dada ao estudo das modifica¢des na coercividade dos sistemas,
onde analisamos também o papel da ordem de deposicdo das camadas FM e AF e estabilidade
térmica/temporal. Vdrias técnicas experimentais sdo empregadas para caracterizacao magnética
e estrutural de modo a obter mais informagdes sobre os mecanismos fisicos responsaveis pelas
modificacOes observadas. Nos préximos capitulos serdo apresentados com detalhamento os

fundamentos tedricos, experimentais e finalmente os resultados obtidos no presente estudo.



2  Aspectos teoricos

Nas préximas sessoes serdao abordados aspectos tedricos relativos ao presente trabalho, cujo
objetivo principal é o estudo das modificacdes no EB de sistemas irradiados com ions. Deste
modo, serdo discutidos a seguir, aspectos relativos a anisotropias magnéticas com énfase no
fendmeno de EB, assim como os mecanismos de interagdo de ions acelerados com a matéria.
Tais conceitos serdo necessdrios para a andlise e discussao tanto dos procedimentos experimen-

tais quanto dos resultados obtidos no presente trabalho.

2.1 Anisotropia Magnética e Exchange Bias

A anisotropia magnética é uma propriedade de certos materiais que induz determinadas
dire¢des preferenciais para a magnetizacdo espontanea. Deste fendmeno decorre a existéncia
de dire¢des de facil e dificil magnetizacdo, que sdo chamadas respectivamente de dire¢des, ou

eixos, “faceis” e “duros”.

O objeto de estudo do presente trabalho sdo filmes ultrafinos magnéticos que apresentam
acoplamento entre camadas FM/AF. Como veremos a seguir, as propriedades de tais sistemas
dependem das anisotropias de cada material assim como de anisotropias induzidas pelo aco-
plamento interfacial. Sendo assim, a seguir serdao detalhados os principais tipos de anisotropia
relevantes ao sistema estudado de modo a compreender sua relacdo com as propriedades mag-

néticas posteriormente observadas.

2.1.1 Anisotropia de forma

A anisotropia de forma se manifesta em materiais que apresentam a prevaléncia de pelo
menos uma de suas dimensdes em relacdo as outras. Esta assimetria d4 origem ao que chama-
mos de anisotropia por campo desmagnetizante H; que pode ser entendido se idealizarmos um
material magnetizado, como mostra a figura[2.1] Nesta dltima podemos ver que é formada uma

configuracdo de polos na superficie, que geram um campo magnético na direcdo oposta a da



magnetizacdo, chamado de campo desmagnetizante, que é dado por

H;,=N;M, 2.1

onde N, € o fator desmagnetizante que depende da direcdo em que o material € magnetizado.
Podemos ver ainda na figura [2.1| que, se aplicamos o campo magnético na direcao x, a quanti-
dade de polos magnéticos gerada na superficie ¢ muito menor que se aplicarmos 0 campo na
direcdo y. As setas tracejadas representam as linhas do campo desmagnetizante, que € maior
quando o campo externo € aplicado na direcao y, sendo esta ultima o eixo de dificil magnetiza-
¢do. A figura[2.2) mostra o efeito do campo desmagnetizante em uma curva de histerese de um

material.
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Figura 2.1: Figura esquemdtica mostrando a configura¢do de polos magnéticos gerados em um material
bidimensional.

Neste trabalho estudamos filmes ultrafinos (espessuras de alguns nandmetros) onde a es-
pessura pode ser desprezada frente as outras dimensdes da amostra. Logo a contribuicdo da
anisotropia de forma faz com que a magnetizacdo esteja no plano dos filmes. A energia por
unidade de volume associada ao campo desmagnetizante em filmes finos € expressa da seguinte

forma

E= %HOMZ cos?(8), (2.2)

onde 0 € o angulo entre a dire¢do normal ao filme e a magnetizacdo. Assim vemos que a energia

¢ minimizada para a magnetizac¢do no plano do filme.

2.1.2 Anisotropia Magnetocristalina

A anisotropia magnetocristalina ¢ uma propriedade intrinseca do material, devida princi-
palmente ao acoplamento spin-Orbita e que esta relacionada com as simetrias da rede cristalina

do material.

Quando um material se apresenta na forma de um cristal, sabemos que a 6rbita eletronica



Figura 2.2: Manifestacdo do campo desmagnetizante. A curva de histerese tracejada é obtida com o
campo magnético aplicado na direcdo y, e a curva continua, para o campo aplicado na direcao x.

nos 4tomos que constituem esta rede é fortemente acoplada ao campo cristalino do material. "™
Quando um campo magnético € aplicado ao cristal, 0 momento magnético atdmico tende a se
alinhar na direcdo do campo aplicado. Porém, este ultimo estd acoplado a0 momentum angular
orbital (acoplamento spin-6rbita), que por sua vez estd acoplado ao campo cristalino. Assim,
dependendo da estrutura cristalina do material, a magnetizacdo se dard mais facilmente em

algumas direcdes que em outras.

Consideremos primeiramente materiais com estrutura cristalina hexagonal como, por exem-
plo, cobalto e ferrita de bério. Para cristais hexagonais € comum expressar a energia de aniso-

tropia em termos de uma série de senos quadrados

Ey = KV sin®(¢y) + K2 sin*(¢pr) + ..., (2.3)

onde ¢y € o angulo entre M e c, e K{‘ e Ké’ sdo as constantes de anisotropia de primeira e
segunda ordem, respectivamente, e ¢ € o eixo de simetria axial de um cristal hexagonal (ilustrado
na figura . Como geralmente Kél ¢ muito menor que K", o primeiro termo acaba sendo
suficiente para expressar a energia do sistema. Quando isto ndo acontece, podemos ter definidas

diferentes situagdes de eixos de facil magnetizacdo.

Quando K{q e Ké’ sdo ambas positivas, a energia € minima para ¢p; = 0° e portanto temos
definida uma dire¢do de magnetizagdo facil ao longo do eixo c. Este tipo de cristal chamamos

de uniaxial.

Quando K{’ e Ké’ sdo ambas negativas, a energia € minima para ¢ = 90° e portanto temos

definido um plano de facil magnetizacdo, que € o plano basal do material hexagonal.



Quando K{‘ € positiva e Ké’ € negativa, o minimo de energia do sistema fica em um angulo

entre 0° e 90° e neste caso temos um cone ficil, onde a magnetizacio se d4 mais facilmente.

Outra forma de anisotropia magnetocristalina relevante € a ctibica, que pode ser observada
em cristais de ferro e niquel, por exemplo. Neste caso a energia de anisotropia é expressa em
termos de série de poténcias dos cossenos diretores de M com relacdo aos eixos cristalinos

(como mostra a figura[2.3)

E.= K{ (a*0* + w?o3® + oz’au?) + K5 (e’ as®) + -+ (2.4)

onde 0 = sin Yy cos @y, 0 = sinVyy sin Py € 03 = cos Vyy.

Analisando a expressdo [2.4] podemos verificar quais sdo as dire¢des faceis e dificeis. Nos
casos em que as constantes de primeira e segunda ordem sio importantes, a energia de anisotro-
pia dependerd dos valores assumidos por estas constantes. Se considerarmos por simplicidade
K5 desprezivel (o que € factivel em muitos casos), a energia de anisotropia dependerd somente
de Kj. Neste caso, para K7 positivo, pode-se verificar que Ejo9 > Ej10 > Eq11 € portanto as
dire¢oes (100) sdo de facil e (111) de dificil magnetizacdo. No caso K| menor que zero, (111)

sdo as dire¢des fécil e (100) dificil magnetizag@o.

(010)

(100)

Figura 2.3: Representagio de um cristal hexagonal (esquerda) e do sistema de coordenadas utilizado na
descri¢do de um cristal cibico (direita).

Neste trabalho os materiais sao depositados por magnetron sputtering (as deposi¢des serao
discutidas nos capitulos posteriores) que leva ao crescimento de filmes granulares policristali-
nos. Sendo assim as anisotropias magnetocristalinas ndo devem ser muito importantes no estudo
do nosso sistema (o material FM estudado, NigiFej9, tem estrutura ciibica de face centrada -
FCC). Por outro lado, sabe-se que uma textura uniaxial pode ser induzida durante o crescimento
na presenca de campo magnético ou através de tratamentos térmicos na presenca de campo
magnético. No caso do NiggFeyg os dtomos de Fe tendem a se alinhar em pares com o campo

magnético aplicado (devido aos seus momentos magnéticos serem consideravelmente maiores



que os do Ni), gerando uma textura que imprime uma anisotropia uniaxial no sistema."*" Tal
anisotropia tem sua energia escrita da mesma forma que a apresentada na equagdo [2.3] e serd

considerada neste trabalho.

2.1.3 Exchange Bias

A anisotropia de exchange bias (polarizacdo por intercambio) (EB) também chamada de
unisentida foi observada pela primeira vez em 1956 por Meiklejohn e Bean,””” enquanto es-
tudavam um sistema de particulas de cobalto. Curvas de histerese destas particulas medidas a
baixas temperaturas, apds um resfriamento em campo, mostraram um deslocamento da curva de
histerese no eixo do campo magnético. Tal deslocamento foi atribuido a interacao de troca com
uma camada de 6xido de Co que revestia as particulas (sendo este tltimo um antiferromagneto

a baixas temperaturas) e foi denominado campo de exchange bias (Hgp).

No trabalho de Meiklejohn e Bean apenas as amostras resfriadas na presenga de campo
magnético apresentaram o novo tipo de anisotropia recém descoberto e até hoje, na maioria dos
casos, o procedimento adotado para inicializar ou aumentar o EB € o chamado resfriamento em
campo (field cooling), ou tratamento térmico. Este ultimo consiste em aquecer o sistema (ou
partir de um estado) acima da temperatura de Neél (7y) do material AF mas abaixo da tempe-
ratura de Curie do material FM (7¢) aplicando-se um campo magnético em uma determinada
direcdo, seguido de um posterior resfriamento do sistema (ver figura [2.4). Deste modo os mo-
mentos FM orientam os momentos AF na interface durante a transi¢ao do estado paramagnético
para AF quando chega-se em Ty. Além de tratamento térmico, o EB pode ser aumentado ou
inicializado via deposi¢do com campo magnético aplicado ou irradiacdo idnica na presencga de
campo magnético. Os mecanismos pelos quais ocorre a indu¢do/aumento do EB nestes ultimos

procedimentos serdo discutidos nas sessdes posteriores.

Neste contexto o EB seria provocado por uma descompensagdo interfacial da camada AF.
Podemos entender como este mecanismo leva ao deslocamento em campo da curva de histerese
através de um modelo intuitivo apresentado por Nogués e Schuller’”” baseado em trabalhos

anteriores %4

e esquematizado na figura Nesta ultima temos uma representacao de um
ciclo de histerese de um material FM puro (linha tracejada) e de um acoplado a um AF resfriado

em campo (linha continua), cujo processo de reversao serd explicado a seguir.

Na figura [2.5] (a) temos a magnetizagdo FM saturada na mesma dire¢do dos momentos AF

INa literatura a anisotropia de exchange bias é usualmente chamada de unidirecional, mas formalmente o mais
correto é chama-la de unisentidal, pois ndo se tem somente uma dire¢do definida para o campo de anisotropia, mas
sim um unico sentido definido para este tltimo.
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Figura 2.4: Tlustragio do procedimento de tratamento térmico ou resfriamento em campo.

Figura 2.5: Tlustragdo do efeito do acoplamento FM-AF em uma curva de histerese (linha continua)
comparada a uma amostra ndo acoplada (linha tracejada).

na interface FM-AF. A seguir o campo H comeca a reduzir em magnitude até valores negativos,
causando a reversao dos momentos FM para um certo valor de campo. Este ultimo € maior que o
esperado para um filme FM puro (linha tracejada) devido ao acoplamento com os momentos AF,
que exercem um torque de modo a manter a magnetizacdo na dire¢do oposta como € ilustrado
em [2.5] (b). Assim que o campo magnético se torna suficientemente forte, os momentos FM
giram na direcdo do campo magnético aplicado até a saturagdo conforme (c). Uma vez
que a magnetizacao atinge seu valor de saturagdo, o campo magnético € novamente reduzido
em intensidade, porém como é mostrado em [2.5|(d), o torque gerado pela interagdo com os
momentos AF tende a girar os momentos FM na direcdo oposta. Assim a reversao ocorre para
campos inferiores ao esperado para o filme FM puro. O ciclo de histerese é completado com o

aumento do campo até a magnetizacao atingir seu valor de saturagdo.



10

Aqui vemos claramente a principal manifestacdo do EB, que € o deslocamento da curva de
histerese em campo (Hgpg). Porém, também sdo observadas outras modificagdes nas proprieda-
des magnéticas como aumento do campo coercivo H¢ (se comparado com um sistema sem a
interacao entre interfaces) e efeito de treinamento que é a dependéncia de Hgp e Hc com o nu-

23122 1ed c ~
12522) Neeste dltimo caso o que se observa é uma redugio de Hgz com

mero de medidas feitas, n.
n, que pode ser devido a metaestabilidades na interface.” Outra caracteristica de sistemas que
apresentam exchange bias é a existéncia de uma temperatura de bloqueio (7p) acima da qual o
fendmeno desaparece. Em alguns sistemas, esta temperatura é muito proxima da temperatura

de Néel do material AF (7y), mas em outros pode ser consideravelmente menor.

FM FM
—> —— ——> — ——> —— ——
-« ——> -« — -« <+ - <«
—> —— ——> — ——> —— ——
compensada nao-compensada

Figura 2.6: Representag@o de interfaces planas compensada e ndo-compensada.

Sendo o EB provocado por interagdes entre a interface FM-AF, a estrutura desta dltima
deve ser um importante fator para o entendimento do fendmeno. Quanto a estrutura morfol6-
gica, podemos ter interfaces planas e rugosas e quanto a estrutura magnética, compensadas e
ndo-compensadas (ver figura[2.6). No modelo intuitivo aqui representado mostramos uma in-
terface plana e totalmente ndo-compensada o que obviamente € uma idealizacao para facilitar a
compreensao do fendmeno. Como veremos a seguir, hd uma variedade de modelos para explicar
o EB que assumem diversas configuracOes estruturais € magnéticas para a interface prevendo

em muitos casos valores corretos de Hgp.

O primeiro modelo proposto para explicar o EB foi feito por Meiklejohn e Bean,*!! logo
em seguida da descoberta do fendmeno de EB. A energia por unidade de drea da anisotropia

unisentidal foi descrita pela seguinte expressao

E,. = —J, cosa, (2.5)

onde J,, € a constante de acoplamento de troca dos materiais FM/AF e a € o angulo entre os
momentos FM/AF na interface. Assumindo rotagdo coerente da magnetizacdo e uma interface
plana completamente ndo-compensada, onde os momentos AF permanecem rigidos durante a
reversdo FM, os autores escreveram a energia do sistema considerando termos Zeeman, ani-
sotropias uniaxiais FM e AF e a anisotropia de troca acima descrita. Minimizando a energia

do sistema os autores chegaram na equagdo Hgp = Jor/Mpytpy, onde Mpy, é a magnetizagdo
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da camada FM e 1), sua respectiva espessura. Tal expressdo depende do pardmetro desco-
nhecido J,x, que € assumido da ordem de grandeza das constantes de interacio FM-AF (Kry,,
Kar). Apesar deste modelo ser capaz de prever com sucesso a existéncia de EB, o valor de Hgp

previsto € duas ordens de grandeza superior ao observado experimentalmente.

O segundo modelo para explicar o fendmeno de EB foi proposto por Neél em 1967.°4 O
autor supds um sistema composto de um filme FM acoplado ferromagneticamente a um AF de
interface ndo-compensada porém de anisotropia reduzida (aqui foi derrubada a suposicao de
um AF rigido). Na sua descri¢cdo, Néel descreve os filmes como um conjunto de camadas, cada
uma com uma magnetizacao m; e calcula os perfis desta ultima na aproximacao continua. Foi
mostrado que, para determinados valores das constantes de acoplamento, dominios poderiam
se formar tanto na camada FM quanto na AF e a energia acumulada nestas levou a predicao
de valores reduzidos de Hgp. Apesar disso, os valores previstos ainda ndo eram corretos e a
aproximacao continua exige espessuras minimas para as camadas FM e AF, que podem nao ser

compativeis com muitos sistemas nanoestruturados.

A formagao de uma parede de dominio no material AF aparece posteriormente como uma
suposicdo inicial no modelo de Mauri e colaboradores.” Para que a parede de dominio seja
formada somente no material AF, ¢ um requerimento do modelo que a espessura desta camada
seja muito grande a ponto de suportar a formacao da parede de dominio e que a espessura da
camada FM seja muito fina. A interface FM/AF € considerada perfeitamente plana com os
momentos FM e AF paralelos ao plano do filme. Na hamiltoniana do sistema sio considerados
termos Zeeman, de anisotropia uniaxial do material FM, de acoplamento FM/AF e o termo
correspondente a contribui¢do da parede de dominio na interface, que € mostrado ser da forma
E,, = —0,,cos ¢4, onde @4 € 0 angulo entre os momentos AF e o eixo de anisotropia e o,, € a
energia por unidade de drea para a formagdo da parede de dominio. Este modelo prevé valores
razoaveis de Hgp e Hc, mas ndo prevé outros efeitos, como treinamento e é valido para um

regime especifico de espessura das camadas FM/AF.

Outro modelo mais recente que acaba envolvendo a formacao de paredes de dominio no ma-

2.2 Tal modelo considera um material AF

terial AF veio com Nowak e colaboradores em 200
diluido onde as dilui¢des foram introduzidas no sistema sob a forma de 4tomos ndo-magnéticos
de forma que tal camada estd acoplada a uma camada FM. Neste modelo o EB ¢é devido a um
estado de dominios formado no AF durante o resfriamento em campo que carrega uma magne-
tizagdo irreversivel. Os dtomos nao magnéticos (dilui¢des) favorecem a formagao deste estado
de dominios, pois as paredes de dominio passam preferencialmente pelos defeitos, diminuindo

a energia para sua formacdo. Foram feitas simulacdes de Monte Carlo, considerando grande
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constante de anisotropia AF e algumas monocamadas. Este modelo € aplicado a monocristais,
dificilmente podendo ser aplicado a filmes policristalinos com graos desacoplados. Prevé bem

valores de Hgp, dependéncia com a espessura AF e até dependéncia com a temperatura.

A estrutura morfoldgica da interface foi considerada pela primeira vez no modelo proposto
por Malozemoff“?l que introduziu uma rugosidade interfacial randémica entre 0 FM e o AF,
cuja natureza da origem a regides compensadas e ndo-compensadas. Estas regides resultam
na formacdo de paredes de dominio perpendiculares a interface. Com este modelo chega-se
em valores de Hgp compativeis com os experimentos. Porém, este modelo foi proposto para
monocristais ndo explicitando como pode ser aplicado para materiais policristalinos. Além
disso, o0 modelo depende da concentracdo de defeitos na interface, parametro que pode ser de
dificil estimativa, e ndo explica o comportamento de sistemas com interfaces perfeitamente

compensadas.

A explicacdo do surgimento de EB em sistemas com interfaces completamente compen-
sadas veio com o modelo de Koon.” Neste modelo micromagnético foi mostrado que, para
interfaces perfeitamente compensadas, a configuracao do estado fundamental corresponde a
orientagdo perpendicular dos momentos FM relativos a direcao de eixo facil da camada AF
(acoplamento spin-flop). Por outro lado, neste modelo € mostrado que a rugosidade interfacial
nio desempenha um papel fundamental no EB. Os valores de Hgp previstos para interfaces
compensadas e nao-compensadas sdo similares, mas nao suficientes para descrever os resulta-

dos experimentais.

Fulcomer e Charap®? propuseram o primeiro modelo de natureza granular para o EB em
1972, que é a base de modelos granulares posteriores como os de Stiles ¢ McMichael™ e
O’Grady e colaboradores.” Modelos desta natureza sdo adequados para a descri¢do de siste-
mas depositados por técnicas de desbastamento idnico onde os filmes crescem em arranjo de
graos (como € o caso do presente trabalho). Além disso, este modelo considera processos de ati-
vacdo térmica dos momentos AF, o que € essencial para discussdo do presente trabalho. Sendo

assim, apresentaremos o0 modelo de Fulcomer e Charap com mais detalhamento a seguir.

O modelo granular foi feito enquanto os autores estudavam filmes de permalloy submetidos
aum ataque dcido que formava particulas de um 6xido AF sobre a superficie do filme. O modelo
proposto considerava o material AF como um arranjo de particulas colunares, ndo interagentes
entre si acopladas ao momento magnético da camada FM, como mostra a figura[2.7] A energia

de cada particula pode ser escrita como

EAF = KAF ad Sin2<9AF — (PAFM) — Jexac COS(OAF — ¢FM)7 (26)
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Figura 2.7: Representagdo do sistema utilizado no modelo de Fulcomer e Charap. O eixo x representa
a dire¢do facil do FM e o eixo y a direcao dificil.

onde O4r € o angulo entre 0 momento magnético interfacial da particula AF e o eixo facil do
FM, ¢r)s € o angulo entre o momento magnético FM e seu eixo facil, ¢4y, € o angulo entre
os eixos faceis FM e AF, Kar € a constante de anisotropia do material AF, J,, é a constante de
acoplamento FM-AF, a € a drea da particula AF, d a espessura desta ultima e ¢ € uma constante
de fracdo de contato. Esta tltima reflete o fato que o momento magnético liquido na superficie
de particulas AF de mesma drea pode ndo ser o mesmo. Além disso serd assumido que os eixos
faceis AF e FM estdo na mesma direcdo, ou seja, ¢4y = 0. Sob estas condi¢des, considerando

N particulas AF, a energia total do sistema pode ser escrita como

) .
Er = Kpy VEp sin® Opy — He Mgy Vip €0s Opp — Hy Mpy Viy sin ppy +
N ) (2.7)
+ Y [Kar aid; sin” O4p; — Jexaici cos(Oari — Orm)] ,
i=1
onde Kr)s e Vryr s@o a constante de anisotropia e o volume do material FM, respectivamente,
H, e Hy sdo as componentes do campo magnético aplicado nas dire¢oes facil e dura do FM,

respectivamente (ver figura [2.7)) e i € um indice contador das particulas AF no sistema. Pode-se

ainda escrever [2.7jem uma forma normalizada pelo volume e magnetizagdo das camadas
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1 ) .
er = EHFM sin’ Orym — Hy cos Opp — Hy sin @ppy +

e 2 2.8)
EHAF,I' sin“ Opr; — Hex,i c0S(Oari — Orm) |

_|_

i=1

onde

Hry =2Krym/Mru, (2.9)
Hyr; = 2Ksraidi/Mry Vi, (2.10)
Hexj = Jexjaici/Mrym Vim. (2.11)

De modo a investigar reversdao da magnetizacdo FM, que se dé pela variacdao do angulo

¢rum, derivamos a expressdo 2.8 com relagdo a ¢y e chegamos em

de ) ) il .
5 ¢FtM = Hpy sin Qg cos §pas + Hy sin@pr — Y Hoxi sin(6ar; — Orum), (2.12)
i=1

que pode ser reescrita como

N
Hy+ Y Hexjcos eAF,i] —coS Oy Heyjsinf;.  (2.13)
i=1

de 1 ) .
L — _Hpy sin2Qrp + sin Py

I0rm 2

Da relagdo acima podemos ver que o campo magnético efetivo no sistema (termo entre
colchetes na equagdo|2.16)) seria aumentado devido a uma contribui¢do da anisotropia de troca.
Assim, a reversdo da camada FM aconteceria quando o campo efetivo excede o campo coercivo
do material FM. Deste modo, o campo limiar (Hy) para a reversao da magnetizacao seria dado

por

N
Hp = +He — Y miHex,, (2.14)
i=1

onde m; ¢ o momento magnético interfacial médio das particulas AF.

Neste modelo m; ndo é considerada constante para cada particula, pois 0s autores assumem

que as particulas AF podem estar sujeitas a flutuacdes térmicas durante o processo de reversao
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da magnetiza¢do. Sendo assim, particulas com uma distribui¢do inicial de angulos 84f apods a
reversdo assumiriam uma configuracdo final 8}, em uma constante de tempo caracteristico 7.

Assim, m; pode ser descrito por

mi(t) = mica [1 — exp(—1/)] + migexp(—1/7), 2.15)

onde m; o € 0 momento magnético inicial da particula AF, m; . o final e 7 € 0 tempo.

O tempo caracteristico T é o parametro relevante para a previsao de propriedades térmicas
e dindmicas do sistema. Os autores utilizaram uma expressao para o tempo de relaxacdo ob-
tida na literatura para uma particula de anisotropia uniaxial. Foi mostrado que tal expressao
€ substancialmente a mesma que a obtida de um modelo de dois niveis de energia. Conside-
rando flutuagcdes térmicas da magnetizacio entre estes niveis, chega-se em uma expressao para

o tempo de relaxacdo do sistema. A expressao utilizada pelos autores € da forma

—_

V/Vo= (ea/4TT)E (1= B [(1+h)exp(—es /T)+ (1 —h)exp(—e_/T)],  (2.16)

onde v € o inverso do tempo de relaxagdo, T é a temperatura e e1 = (e,/T) (1 +h?) £Ae/T.
Nesta dltima e, € a energia de anisotropia e Ae a energia de acoplamento em unidades de Kry,.
O fator h = Ae/2e, é o campo de acoplamento normalizado e vy € a frequéncia caracteristica

para a reversao de spin.

A forma e tamanho das particulas sdo levados em consideragdo no modelo assumindo para
cada uma valores anisotropia e acoplamento. A equagdo [2.16] pode ser entdo usada em [2.15]e

com estas informagdes os autores calcularam a equagao[2.14]assim como curvas de histerese.

Os resultados de Hrp e Hc obtidos para o sistema estudado pelos autores foram condizentes
com os dados experimentais e a dependéncia com a temperatura e frequéncia foi calculada. Um
resultado interessante do modelo € a identificagdo de diferentes contribuicdes para o EB vindas
das particulas: para temperaturas abaixo da temperatura de bloqueio, 0 momento magnético €
congelado ndo sendo suscetivel a reversdes pelo acoplamento com a camada FM. Estas parti-
culas rigidas contribuem para o EB se um momento liquido interfacial existir. Ao passo que a
temperatura ultrapassa a de bloqueio, a relaxacdo permite que a magnetizacdo AF acompanhe
a reversdo FM o que causa uma contribui¢io para a coercividade e, no limite de altas tempera-
turas, o sistema assume um estado superparamagnético. A distribuicdo de formas e tamanhos

de particulas implica em variacdes destas diferentes contribui¢cdes para o sistema. Porém, os
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autores ndo se preocuparam com a forma desta distribui¢do, relatando que variacdes nas distri-

bui¢des usadas nao causaram grandes mudangas nos parametros calculados.

O conceito de que particulas de média estabilidade contribuissem apenas para a coerci-
vidade foi revisitado posteriormente, e sua contribui¢cdo € chamada de anisotropia rodéveﬂ
(rotatable anisotropy - RA). Este tipo de anisotropia foi relatada pela primeira vez na década
de 60 durante o estudo de filmes de Ni oxidados, onde observou-se que mediante a aplicacao
de um campo magnético intenso, a dire¢io da anisotropia uniaxial poderia ser reorientada,”
sendo entdo roddvel. Até hoje € estabelecido que este tipo de anisotropia € o responsdvel pelo
aumento da coercividade que acompanha o EB. Outra manifestacdo desta anisotropia € vista
em medidas de ressonincia ferromagnética (ver capitulo , onde observa-se um desloca-
mento isotrépico em uma medida do campo de ressondncia como fun¢do do angulo do campo

magnético aplicado.

Recentemente O’Grady e colaboradores*”

mostraram que para sistemas depositados por
desbastamento i0nico, a estrutura granular formada € descrita por uma distribui¢do lognormal
de tamanho de graos. Baseados no modelo de Fulcomer e Charap, os autores foram capazes
de prever diversas propriedades dos sistemas estudados, tais como dependéncia do EB com a

espessura da camada AF e com a temperatura.

Estudos de sistemas que apresentam EB submetidos a irradia¢io idnica também atribuem
as modificacdes nas propriedades magnéticas a mudancgas na estabilidade dos graos que consti-
tuem o material AF."!! Tais mudancas seriam provocadas principalmente por defeitos induzidos
pela irradiacdo, que podem levar inclusive a instabilidades temporais do EB. Recentemente, ex-
perimentos feitos pelo nosso grupo utilizando diferentes fons, analisaram como as modificacdes
do EB estariam relacionados aos efeitos gerados pela irradiacdo idnica (fonons, excitacao ele-
tronica e defeitos). Os resultados revelaram uma clara correlagdo das modificacdes no EB com

os defeitos gerados pelos mesmos.!!

Efeitos de evolucdo temporal da magnetizacdo relacionados a flutuacdes no material AF
foram relatados pela primeira vez por Jacobs e Kouvel™ em 1961, onde uma evolugio lo-
garitmica da magnetizagdo com o tempo foi observada. Tal efeito foi relatado em trabalhos
posteriores e discutido 2 luz do modelo de Fulcomer e Charap por Fujikata e colaboradores®?!

que mostram que, de acordo com este tltimo modelo, uma dependéncia temporal do tipo

HEB/HEBO :A—l—Bln(t) 2.17)

>Também chamada por alguns pesquisadores de anisotropia rotatdria.
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ocorrerd no caso de uma distribuicdo de tamanho de graos no AF, onde Hgpg € o valor inicial de
Hgp. Esta func¢ao foi usada para ajustar dados de medidas do EB versus tempo apds tratamento
térmico, a diferentes temperaturas e tempos em sistemas baseados em FeMn, PdPtMn e NiMn,

onde observou-se aumento de B com a temperatura de tratamento.

Posteriormente, o mesmo tipo de fendomeno foi discutido com base no modelo de Fulcomer
e Charap, onde os autores guardaram amostras recém depositadas em temperaturas diferentes
na presenca de campo magnético.”* Foi observada a mesma evolugdo logaritmica com o tempo
e foi mostrado que € capaz de se reverter o sentido do EB com aplicacdo de campo magnético
no sentido oposto ao EB original. Mostrou-se também que, para amostras guardadas nestas
tltimas condigdes (ver figura[2.8)), o tratamento térmico provoca uma certa estabilizac¢do, que é
maior que a obtida em amostras relaxadas (amostras cujo efeito de evolugdo temporal atingiu

saturagdo).

1.0}F
field cooled

Heb / Heb‘o

as deposited

0 50 100 150 200
Time (h)

Figura 2.8: Evolucéo temporal de Hgp para amostras guardadas com campo magnético no sentido
oposto ao original.[34] Sdo comparadas amostras como-feita (circulos), tratada termicamente (tridngulos)
e relaxada (quadrados).

Em sistemas irradiados com ions observa-se um aumento do EB com o tempo apés a ir-
radiacdo em amostras guardadas na auséncia de campo magnético em diferentes temperaturas
(ver figura[2.9). O comportamento das mudangas no EB também ¢ logaritmico com o tempo e
os autores se baseiam no modelo de Fulcomer e Charap para chegar em uma expressao para o

fator B da expressao|(2.17

B=C Jec T

— (2.18)
Mrmtev Kar (Vinin — Vinax)

Y

onde C = N In(vp) /o, com N sendo o nimero de momentos magnéticos AF no minimo local
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de energia 1 hora ap6s a irradiacdo e Vi /Vinax 08 volumes minimo/maximo da distribuicéo de

particulas AF considerada.

Com isto os autores afirmam que as mudancas no EB seriam causadas pela relaxagdo de
novos sitios de acoplamento criados pela irradiacio e que a taxa de relaxacdo dependeria basi-
camente de N, J,, Kqr e da temperatura (¢ assumido que o volume das particulas AF, Mpy,,
try sdo inalterados pela irradiacdo). Uma série de aproximacoes € feita para chegar na expres-
sdo acima utilizada; dentre elas, que a constante de anisotropia AF ndo depende do volume da

particula e também que esta tltima é muito maior que a energia de acoplamento FM/AF.
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Figura 2.9: Evolucado temporal do EB apds a irradiagdo ionica em diferentes temperaturas.“(’] Ap6s
aproximadamente 500 h a amostra mantida em 77 K € exposta a temperatura ambiente.

2.2 Irradiacao Ionica

No presente trabalho estudamos a influéncia da irradiacao i6nica nas propriedades magné-
ticas de sistemas que apresentam exchange bias e além disso utilizamos a técnica de espalha-
mento de fons de média energia na caracterizagdo estrutural. De modo a embasar as discussdes
apresentadas nas sessdes posteriores, discutiremos aqui alguns aspectos fundamentais sobre
como ocorre a interacdo de ions acelerados com um alvo material, de modo a compreender

melhor alguns dos processos fisicos responséveis pelas modificagdes provocadas nos materiais.

2.2.1 Processos de perda de energia na matéria

Quando um fon € acelerado na dire¢do de um alvo, ele perde energia para este basicamente

por dois tipos de processos: colisdes com os de elétrons e com os nucleos dos dtomos que
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constituem este alvo. Para um feixe de fons com energia inicial Eg, ocorre a perda de uma
quantidade AE de energia, em uma distancia Ax. Assim definimos o poder de freamento ou

perda de energia por unidade de comprimento para um feixe de energia E como

lim —=—(E). (2.19)

Geralmente considera-se as colisdes com elétrons e nicleos como processos ndo correlaci-

onados e com esta aproximagao podemos escrever:

dE dE dE
— = | — + | — , (2.20)
dx dx J y dx ) g

€ chamado poder de freamento nuclear e (d—E) ¢ € chamado de poder de freamento

onde (%) y :

eletronico.

Estas duas formas de perda de energia acontecem preferencialmente em diferentes faixas
de energia do fon incidente. A figura[2.10jmostra o poder de freamento como fung@o da energia
obtido através de simulacdes numéricas.””! Vemos que para baixas energias a perda de energia
se da principalmente para os nucleos, ou seja, o poder de freamento nuclear € mais importante.
Ja para energias mais elevadas, ha predominancia do poder de freamento eletronico no processo

de perda de energia do ion no alvo.

Também é comum expressar a perda de energia em termos da secdo de choque de freamento,

S. O poder de freamento relaciona-se com S por

dE
— =195, (2.21)
dx

onde 1 € a densidade atdomica do alvo.

Assim, podemos escrever a expressao [2.20]como

dE
e n [Sv + Sg], (2.22)
X

onde Sy € a secdo de choque de freamento nuclear e Sg € a secdo de choque de freamento

eletronico.

O célculo do poder de freamento nuclear é geralmente feito considerando um problema de
espalhamento eldstico clédssico e tende a prever bem os valores da perda de energia dos ions

em soOlidos. Por sua vez um problema cldssico considerando o espalhamento de um ion a um
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Figura 2.10: Poder de freamento eletronico e nuclear de fons de hélio em um alvo de cobalto obtido atra-
vés do cédigo SRIM."*! A linha continua representa o poder de freamento eletrénico e a linha tracejada
representa o poder de freamento nuclear.

elétron livre leva a valores errados da perda de energia eletronica. Assim, para o calculo desta
dltima, métodos mais refinados sdo utilizados.

Um modelo cldssico para o cdlculo de Sg foi proposto por Bohr,”!

que baseou o estudo
da secdo de choque de freamento eletronico, Sg em um modelo considerando o alvo como
uma colecio de osciladores harmonicos (elétrons ligados harmonicamente aos nucleos). Bohr
mostrou que, dependendo do tempo de colisdo, ha um corte na se¢do de choque de perda de
energia eletronica (que de acordo com a teorias anteriores deveria ser infinita). Segundo esta

teoria, a se¢ao de choque de freamento eletronico é dada por

o 4r le e2

S = . (2.23)

1,123 3
B com B = Zn <,—mev1> ,

Me V| Z1 e w

onde m, e e s30 a massa e a carga do elétron, respectivamente, ® € uma frequéncia média (defi-
nida com base nas frequéncias caracteristicas, determinadas através dados de absor¢do Optica),
Z;1 é o nimero atomico do projétil, v; € a velocidade do projétil e B uma fun¢do dependendo
das caracteristicas do alvo e projétil. Todos os modelos até entdo, eram baseados na mecanica

classica.
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O primeiro tratamento totalmente quntico para o problema foi proposto por Bethe,"’!
usando a primeira aproximagdo de Born. A natureza atdmica de vérios elementos do alvo é
concentrada em um Unico parametro representando a excitagdo média dos dtomos. Bloch pos-
teriormente mostrou que a secao de choque de freamento eletrdnico, neste contexto, € a mesma
da equagdo porém o fator B é dado por

2m, vi2

{1)

onde (I) é caracteristica do alvo, a energia média de excitagdo, B é o fator relativistico v/c e

B = Zzln( —ln(l—ﬁz)—ﬁ2+l[/(21)> : (2.24)

y(Z;) é um pequeno termo de corregao.

Outros modelos consideram o alvo como uma colecao de elétrons interagentes (um plasma)

(381

e levam em conta efeitos como polariza¢do dindmica™™ e a energia perdida para plasmons.

Dentre os trabalhos considerando os elétrons como um plasma pode-se citar os de Fermi
e Fermi e Teller.*” Aqui sdo consideradas energias de blindagem, amortecimento e dispersio
dos osciladores. Posteriormente estes modelos foram aprimorados a fim de incluir a estrutura

eletronica completa de um alvo sélido através da funcdo dielétrica.™!!

Para sistemas atomicos a perda de energia eletronica pode ser diretamente calculada através
de modelos mais avancados, tais como o método do canal acoplado (coupled-channel method).
Este ultimo se baseia na solugdo da equacao de Schrodinger dependente do tempo, através da

x x A o e (40|43 44
expansdo da fungdo de onda eletronica, em termos dos orbitais atdmicos™****

e prové valores
mais precisos para a perda de energia eletronica dependente do pardmetro de impacto da colisdo.
No entanto, este método requer muito tempo de computagdo e assim, outros modelos baseados
na aproximagcio unitdria por convolucio™ (UCA), realizada pelo programa CasP*® ou pelo

método de aproximacdo binaria de P. Sigmund,*” podem ser utilizados.

As perdas de energia eletrOnica e nuclear podem levar a produgdo de varios efeitos no
alvo como desbastamento da superficie (sputtering), ionizacdo, excitacdo, criacdo de defeitos
na rede, fonons, etc. A perda de energia eletronica € basicamente responsdvel pelos efeitos de
excitacao e ionizagdo, ao passo que os outros efeitos sdo provocados principalmente pela perda
de energia para os nucleos. Discutiremos a seguir os efeitos provocados neste ultimo caso no

contexto dos cdlculos feitos pelo programa SRIM.

Quando um 4tomo do alvo sofre recuo devido a interagdo com o projétil, pode ter energia
suficiente para gerar novas colisdes, que por sua vez podem dar origem a mais colisdes e assim
sucessivamente. Este efeito é chamado de cascata de colisées que € usualmente dividida em

colisdes de deslocamento, producdo de vacancias, colisdes de reposi¢do e dtomos intersticiais.
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Cascatas de colisOes de ions pesados sdo mais "densas" que de fons leves, pois ocorrem mais

colisdes secunddrias e sucessivas como € ilustrado na simulagdo da figura[2.11]

L 5000'A T T T T T T T T L+ S000'A T T T T T T T T
_ Depth vs. Y-Axis _ _ Depth vs.}k(is

oA - Target Depth - 1 um DA -- Target Depth 1um

Figura 2.11: Simulagdes feitas para fons de He™ (esquerda) e Ne™ (direita) B3 com energia de acelera-
¢do de 500 keV incidindo sobre alvo de silicio para 100 fons. Os pontos vermelhos indicam as trajetdrias
dos fons incidentes e os ponto verdes os dtomos do alvo que foram deslocados de suas posi¢des originais
devido as colisdes com o projétil.

Considere que um 4tomo incidente A tem numero atdomico Z; e energia E. Este sofre
uma colisdo dentro do alvo com um atomo B de nimero atdmico Z;. Depois da colisdo o ifon
incidente tem energia E; e o dtomo do alvo, energia E»>. A medida que o fon A penetra no alvo,
vai perdendo energia para o mar de elétrons do material B, podendo sofrer uma colisdo com
um 4dtomo somente em algumas camadas posteriores, deslocando este ultimo da sua posi¢ao

original.

Neste contexto definimos a energia de deslocamento (E;) como a energia necessdria para
que um atomo do alvo seja deslocado a uma distancia suficiente para ndo voltar imediatamente
a sua posicdo original (formando assim um par de Frenkel). Essas energias sdo da ordem de
10 — 25 eV. Também definiremos aqui £}, a energia de liga¢do do dtomo a rede, e E a energia

final de um dtomo se movendo, abaixo da qual é considerado parado.

Um deslocamento ocorre se E; > Ey, isto €, o dtomo recebe energia suficiente para deixar
seu sitio. Uma vacdncia ocorre se ambas E; > E; e E, > E,4, ou seja, os dois dtomos t€m
energia suficiente para deixar o sitio e se tornam dtomos em movimento na cascata. A energia
E, do dtomo B é reduzida por E}, antes que ele tenha outra colisdo. Se E> < E;4, entdo o dtomo
que sofreu a colisdo no alvo ndo tem energia suficiente para abandonar sua posi¢do na rede e ird

vibrar em torno de seu sitio original, liberando E; como fénonsﬁ

3Estas vibracdes dos dtomos na rede sdo quantizadas, e rigorosamente, um fénon é um quantum de energia de
vibrag@o.
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Se E| < Ey, Er > Ey e Z) =75, entdo o dtomo projétil ird permanecer no sitio anteriormente
ocupado pelo alvo e a colisdo é chamada de colisdo de reposi¢do com E| liberada como fonons.
Este tipo de colisao € comum em alvos de um tnico elemento com grandes cascatas de recuo. Se
E| <Ey, Ey > E; e Z) # Z,, A se torna um atomo intersticial parado. As colisdes de reposi¢cdo

reduzem o numero de vacancias, podendo reduzir o numero total em mais de 30%.

Finalmente, se £ < E; e E, < E;, entdo A torna-se um atomo intersticial ¢ E; + Ep é
liberada como fonons. Se o alvo tem varios elementos diferentes e cada um com diferente
energia de deslocamento, E,; ird mudar para cada d&tomo da cascata atingindo diferentes d&tomos

do alvo.
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3  Procedimento experimental

Neste trabalho temos por objetivo estudar as modificacdes induzidas pela irradiagdo de
ions no EB de filmes finos onde uma série de aspectos € investigada: influéncia da ordem
das camadas FM e AF; mecanismos responsaveis pelas modificacdes no Hgp e Hc; estudo da

evolugdo temporal do Hgp.

As amostras foram depositadas por desbastamento idnico (magnetron sputtering) no Labo-
ratorio de Conformacao Nanométrica da UFRGS e posteriormente, foram submetidas a irradi-
acOes 10nicas e tratamentos térmicos, nos Laboratorios de Implantagdo Ionica (LII) e Magne-
tismo (LAM) da UFRGS, respectivamente.

A caracterizagdo magnética foi feita por andlise de curvas de histerese obtidas via magneto-
metro de gradiente de forca alternada (Alternating Gradient Force Magnetometer - AGFM) e
por medidas de ressondncia ferromagnética (Ferromagnetic Resonance - FMR) com variacao
angular no plano das amostras. As primeiras foram feitas no LAM e as ultimas no Laboratério

de Ressonancia Magnética Eletronica da UFG.

A caracterizacdo estrutural ocorreu por meio de medidas de difracdo de raios-X, micros-
copia eletronica de transmissdo (Transmission Electron Microscopy - TEM), espalhamento de
ions de média energia (Medium Energy lon Scattering - MEIS) e espectroscopia por absor¢ao
de raios-X (X-ray Absorption Spectroscopy - XAS). As medidas de TEM foram feitas no Centro
de Microscopia Eletronica (CME-UFRGS), as irradiacdes i0nicas e medidas de MEIS no La-
boratério de Implantacao I6nica (LII-UFRGS) e as medidas de XAS no Laboratério Nacional
de Luz Sincrotron (LNLS).

Nas préximas sessdes serdo discutidos alguns aspectos bdsicos sobre os procedimentos

experimentais utilizados neste trabalho e sobre a andlise dos dados obtidos.
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3.1 Amostras

As amostras estudadas neste trabalho sdo filmes ultrafinos constituidos de IrMn/NiFe e
IrMn/NiCu, onde o IrMn € uma liga AF e os materiais NiFe e NiCu sdo FM. As temperaturas
criticas das ligas do sistema IrMn/NiFe tornam possivel a manifestacio de EB em tempera-
tura ambienteE] e o presente sistema j4 foi estudado em trabalhos na literatura, tanto submetido
a tratamentos térmicos quanto irradiacdes ionicas. O mesmo ndo ocorre para o sistema
IrMn/NiCu, cujo material FM NiCu apresenta 7 menor que TN sendo considerado um sis-

tema ndo convencional para a manifestacdo do fendmeno de EB.

Neste trabalho estudamos o sistema IrMn/NiFe em duas configuracdes distintas: na pri-
meira, o material AF € depositado sobre os substrato/semente e depois € feita a deposi¢do da
camada FM. Como esta ultima € magneticamente presa pela camada AF adjacente inferior, este
arranjo de camadas € usualmente chamado na literatura de bottom pinned. Na segunda confi-
guracdo, a camada FM ¢é depositada sobre o substrato/semente e apds € feita a deposicao do
material AF. Uma vez que a o FM € preso pela camada adjacente superior, este tipo de arranjo
de camadas € usualmente denominado top pinned. A estrutura bésica das amostras € ilustrada
nas figuras 3.1 e [3.2] As espessuras das camadas de NiFe e IrMn sdo 5 nm e 7 nm, respec-
tivamente. Ja o sistema IrMn/NiCu foi estudado apenas na configura¢do bottom pinned com

espessuras das camadas de NiCu e IrMn sendo 30 nm e 7 nm, respectivamente.

Cr (4 nm) Cr (4 nm)
FM AF
AF FM
NiCr (6 nm) NiCr (6 nm)
Si (100) Si (100)
Figura 3.1: Amostra bottom pinned. Figura 3.2: Amostra top pinned.

O substrato utilizado para a deposi¢do das amostras foi Si(100), sobre o qual foi depositada
uma camada de 6 nm de NiCr, que tem como fun¢do induzir um crescimento da camada de
IrMn que propicie a manifestacio de EB." Na literatura é relatado que tal camada semente é
ndo magnética, o que foi confirmado no nosso sistema através de medidas de magnetizacio de
um filme puro de NiCr. De modo a proteger os filmes da oxida¢cdo, uma camada de 4 nm de Cr

foi depositada sobre os filmes.

' As temperaturas criticas dos materiais estudados sio: T,\I,rMn =690 K%l ¢ TCNiFe =843 K18
?Medidas termomagnéticas resultaram em TCNlcu =353 K.
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As deposicdes das amostras deste trabalho foram realizadas em um sistema de desbasta-
mento 10nico magnetron sputtering AJA Orion-8 UHV. No desbastamento i6nico a camara de
deposi¢do € previamente esvaziada, para evitar contaminagio, e preenchida com um gés inerte,
geralmente argdnio. Posteriormente um plasma € formado, devido a aplicacdo de uma tensao
negativa no alvo (usa-se também ridio frequéncia, principalmente para deposi¢do de materi-
ais isolantes), localizado nesta caimara. Assim, os fons do plasma acabam colidindo com o
alvo, podendo ejetar 4tomos deste com energia suficiente para se depositarem sobre o substrato,

localizado na mesma camara.

A técnica de magnetron sputtering faz uso de um procedimento que leva a um aumento
nas taxas de deposi¢do: um campo magnético € aplicado, confinando os elétrons secundarios
(também resultantes das colisdes com o gés) proximo ao alvo. Com isto, aumenta-se a ioniza-
cdo do plasma, que aumenta o desbastamento do alvo, consequentemente elevando as taxas de

deposigao.

A camada de NiCr foi depositada pela co-deposicao de alvos de Ni e Cr, a taxas de deposi-
cao escolhidas de modo a ter uma liga NiCr de estequiometria NigyCryo. Procedimento andlogo
foi aplicado a deposicdo da camada de NiCu, que foi feita pela deposi¢io simultanea de alvos
de Ni e Cu, com taxas escolhidas de modo a obtermos uma liga de estequiometria Ni;5Cuys.
Por outro lado, a camada de IrMn foi depositada a partir de um alvo de IrMny, a de NiFe a
partir de um alvo de NigFe|9 e a de Cr a partir de um alvo deste material. Todas as deposicdes
foram feitas em temperatura ambiente com gés de argdnio e pressdes ajustadas de modo a obter
as taxas de deposicdo desejadas. Estas tltimas foram calibradas através da deposicao de filmes,

cujas espessuras foram estimadas por refletividade de raios-X.

As deposi¢des foram feitas em um porta-amostras com campo magnético aplicado no plano
dos filmes, de intensidade de 130 Oe. A estequiometria das ligas depositadas foram obtidas atra-
vés da técnica de espectrometria de retroespalhamento Rutherford (Rutherford Backscattering

Spectrometry - RBS), de onde obtivemos: IrMns3; Nis3Cry7 € NigiFejg.

3.2 Irradiacao Ionica

As amostras deste trabalho foram irradiadas com fons de hélio, argdnio e germanio no
acelerador linear HVEE (High Voltage Enginnering Europe) de 500 kV do LII da UFRGS. As
irradiacdes foram feitas a energia de 40 keV com fluéncias e densidades de corrente variando de
acordo com o experimento: para estudar o efeito da corrente, mantém-se a fluéncia constante e

vice-versa. Neste contexto, fluéncia € o niimero total de fons incidentes por unidade de drea e a
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densidade de corrente, a carga que chega ao alvo por intervalo de tempo e por area. No presente

trabalho, a fluéncia serd dada em fons/cm? e a correnteﬂ em nA/cm?.

Durante as irradiac¢des foi aplicado campo magnético no plano das amostras de intensidade
de 5,5 kOe, na direcdo do eixo facil (previamente determinado por medidas de magnetizacao).
O objetivo é o mesmo do tratamento térmico tradicional: orientar os momentos na interface

FM-AF. Todas as irradia¢des foram feitas em temperatura ambiente.

O implantador do LII-UFRGS possui excelente estabilidade da fonte de alta tensao e baixa
divergéncia do feixe de fons. Nele, os fons sdo gerados a partir dos gases que sdo injetados na
fonte de fons. O separador de massas, um analisador magnético, cumpre o papel de selecionar
apenas os ions desejados. Este tltimo € um eletroima que deflete o feixe, permitindo selecionar
apenas as particulas com relacdo carga/massa desejadas. Na maioria dos casos pode-se separar

1s6topos de um mesmo elemento.

Uma vez selecionados os fons desejados, estes sdo acelerados através de um sistema de
eletrodos cilindricos coaxiais, que permitem produzir feixes de fons com energias entre 10 e
450 keV. A focalizacdo € feita por um sistema de quadrupolos magnéticos, os quais permitem
tornar o didmetro do feixe da ordem de milimetros e a varredura € feita através de campos

eletrostaticos.

Figura 3.3: Fotografia da cAmara de irradiacéo utilizada nos experimentos.

Na camara de implanta¢do, copos de Faraday medem a corrente gerada pelos fons, a qual
¢ integrada fornecendo um valor preciso da fluéncia implantada. As densidades de corrente

obtidas variam entre 10 nA/cm? e 1 uA/cm?, dependendo do fon utilizado.

Todo o sistema acima descrito encontra-se em vacuo da ordem de 10~° a 10~7 Torr e

3Nos referiremos neste trabalho 2 densidade de corrente simplesmente como corrente.
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temperatura ambiente.

Imas permanentes, compostos de uma liga de Nd-B-Fe de alta remanéncia e estabilidade,
estdo acoplados a camara de implantacdo (figura (3.3), gerando na posi¢do onde sdo fixadas as
amostras, um campo magnético (H;.,) da ordem de 5,5 kOe. A forca de Lorentz, que o feixe
de fons sofre devido a presenca do campo, provoca um leve desvio no feixe, que estd dentro do

erro do angulo de incidéncia do feixe neste aparato.

3.3 Tratamentos térmicos

Os tratamentos térmicos do sistema IrMn/NiFe foram feitos em um forno resistivo a tem-
peratura de 483 K, durante 15 minutos a uma pressio média de 3 x 10~ Torr. No decorrer do
procedimento, foi aplicado um campo magnético de intensidade de 2,5 kOe na direcdo do eixo

de anisotropia das amostras. Trabalhos prévios™”

mostraram que estas condicdes de tempo e
temperatura de tratamento térmico sdo as que otimizam o EB no sistema IrMn no nosso apa-
rato experimental. J& para o sistema IrMn/NiCu o tempo de tratamento foi de 5 minutos com
temperaturas variando entre 360 e 530 K e campo magnético aplicado de intensidade de 3,6
kOe. Uma vez que tais amostra ndo apresentam EB, o campo magnético foi aplicado no mesmo

sentido do presente durante a deposi¢do das mesmas.

3.4 Caracterizacao magnética

A caracterizacdo magnética foi feita em um magnetometro de forca de gradiente alternado
(AGFM). Este equipamento basicamente mede a for¢ca magnética, gerada em uma dada direcao
(Finz), que uma amostra magnetizada sofre em um gradiente de campo magnético (dH /dz).

Sabe-se que tal for¢ca é dada por

H
F . :M—d , 3.1
) dZ

onde M é a magnetizacdo da amostra em uma dada direcdo z. Assim, se dH /dz é mantido

constante, a forca magnética € proporcional a magnetizagao.

Neste equipamento, a amostra € primeiramente fixada em uma haste nao-magnética (no
nosso caso de vidro) e entdo posicionada entre os polos de um eletroima. Este ultimo gera
um campo magnético estatico Hy ; que magnetiza a amostra. Um arranjo de bobinas, localizado

paralelamente ao eletroima, gera o gradiente de campo dH /dz e assim a amostra sofre uma forga



29

magnética, que provoca a sucessiva deflexdo da haste. A oscilagdo mecénica € transformada em
um sinal elétrico alternado devido a presenca de uma cerdmica piezoelétrica. O sinal de saida
do AGFM ¢ amplificado (por um amplificador lock-in) e um sinal de referéncia é obtido de
um gerador de fungdes. Com estes dois, obtém-se um sinal que é proporcional a magnetizacao

(portanto, ndo podemos obter no AGFM informacdes referentes ao valor absoluto de M).

M

g

 Hgp

Figura 3.4: Curva de histerese tipica obtida no AGFM para um sistema que apresenta exchange bias.

Para otimizar a razdo sinal/ruido, devemos obter o mdximo sinal proveniente da oscilagao
mecanica. Isto é feito de duas maneiras: (1) ajustando a posicao das bobinas de gradiente ou (2)
variando a frequéncia de operagdo. No primeiro caso, deve-se ter um arranjo espacial tal que
dH /dz seja maximo, pois assim maximiza-se a forca e também o sinal elétrico obtido. Pode-
se obter tal configuracdo em um arranjo do tipo par de Maxwell (duas bobinas enroladas em
série e em oposi¢ao). No segundo caso, o que fazemos é operar na frequéncia de ressonancia
do sistema mecénico: assim, antes de caracterizar magneticamente cada amostra, fazemos uma

varredura do sinal obtido, variando a frequéncia da corrente nas bobinas de gradiente.

O AGFM possui alta sensibilidade, da ordem de 10~® emu, possibilitando a medida de fil-
mes finos de poucos nm de espessura de material magnético depositado, mas por outro lado
sendo muito sensivel aos ruidos ambientes. Por isso o sistema deve estar mecanicamente iso-
lado. Uma limitacdo deste equipamento € obten¢cdo de medidas variando a temperatura, pois
nestas condic¢des, variam tanto a elasticidade do sistema quanto a resposta da ceramica piezoe-

1€étrica.

A figura mostra uma curva de histerese obtida no AGFM, tipica de um sistema que
apresenta Exchange Bias. Neste contexto, sdo definidos o campo de exchange bias (Hgp) € 0

campo coercivo (H¢) como

H H H-1—H,
:| c,1tHcp chl C,1 cal 3.2)

2 © 2

Hgp
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3.5 Ressonancia Ferromagnética

A absorcao ressonante se d4 quando um sistema recebe um estimulo oscilante de frequén-
cia igual a um modo natural de oscilacdo. No caso de um material magnético, classicamente
a ressonancia ocorre quando o material € submetido a um campo magnético oscilante com
frequéncia igual a frequéncia de Larmmﬂ do material. Do ponto de vista quantico, a absor¢ao
ressonante ocorre quando um campo magnético AC incide em um material com frequéncia que

corresponda a diferenca dos niveis de energia do material.

Em um experimento de ressonancia ferromagnética (Ferromagnetic Resonance - FMR) a
amostra € posicionada em uma cavidade ressonante na presenca de uma campo magnético ex-
terno. A medida € feita incidindo radiagdo eletromagnética de frequéncia @ e variando a inten-
sidade do campo magnético externo aplicado. Para um determinado valor de campo magnético

acontecera absorcdo ressonante da radiacdo, e este valor denominamos campo de ressonancia
(Hres)-

3.5.1 Fenomenologia da FMR

Para obter informagdes sobre as propriedades magnéticas dos materiais via este tipo de
medida, precisamos discutir os mecanismos fisicos envolvidos no fendmeno e mostrar como

estes se relacionam com a frequéncia de ressonancia do sistema.

Na ressonincia ferromagnética, temos 0s momentos magnéticos constituintes do material
sob a acdo de um campo externo (que deve incluir o campo oscilante da radiac@o incidente) mais
campos locais devidos ao préprio material, que podem ter origem em anisotropias intrinsecas do
sistema. O problema € entdo tratado como um momento magnético na presenca de um campo
efetivo (H,sy) - como mostra a ﬁgura - que € descrito pela equagao (Landau - Lifshitz -
Gilbert - LLG)

dM G oM

onde M é a magnetizagdo, G é o fator de amortecimento de Gilbert e Y = gup/h é o fator giro-
magnético (com g sendo o fator g de spin e pp 0 magneton de Bohr). Os termos da equagio[3.3|
podem ser visualizados na figura [3.5} o primeiro termo a direita da equa¢do mostra o torque

sofrido pelo momento magnético devido ao campo efetivo e o segundo termo o amortecimento

4A frequéncia de Larmor é a frequéncia natural de precessio de um momento magnético (eletrénico, nuclear
ou atdmico) sob a acdo de um campo magnético.
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da precessao.

7@[([\/[ X Hcff)

Figura 3.5: Representagdo de um momento magnético na presenca de um campo efetivo (esquerda) e
do sistema de coordenadas utilizado (direita).

Para resolver a equacdo temos que encontrar solu¢des de um problema de equacdes
diferenciais acopladas para a magnetizagdo dependente do tempo. Porém, em 1955 J. Smith
e H. G Beljers™ mostraram que se pode obter a frequéncia de ressonincia (0y.) a partir da

energia livre do sistema através da seguinte relacao

1

R 2 )2
Ores = 370 (Eee Epg —E9¢) ; (3.4)

onde Egg € Ey¢ sdo as segundas derivadas da energia livre com relagdo aos angulos polar (6) e

azimutal (¢) da magnetiza¢do no sistema de coordenadas indicado na figura[3.5]

Em um sistema de duas camadas magnéticas A e B acopladas, a energia livre total por

unidade de area pode ser escrita como

E =taEp+1tgEp+ Ejy, (3.5)

onde t4 e fp sdo as espessuras das camadas A e B respectivamente; E4 e Ep suas respectivas
energias que podem incluir termos Zeeman, de anisotropias, paredes de dominio e desmagneti-
zantes, por exemplo; Ej,; € a energia de interac@o entre as camadas A e B.

Na situagdo onde temos duas camadas acopladas, ndo podemos usar a equagdo [3.4] para

obter w,,s. Porém é mostrado na literatura’*!

um procedimento para se obter esta dltima em
sistemas com energia livre correspondendo a equacao que envolve basicamente, o cilculo

das derivadas da energia livre com relacdo aos angulos 6 e ¢ de cada camada A e B.

No presente trabalho, a energia livre considerada para o sistema estudado supde um ma-
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terial FM granular policristalino que interage com graos contendo momentos magnéticos nao-
compensados (Uncompensated Spins - UCS) presentes na interface FM/AF. Tais UCS sao ana-
logos aos descritos no modelo de Fulcomer e Charap!! (ver seccdo , apresentando dife-
rentes contribuicdes magnéticas para o sistema dependendo de sua estabilidade térmica: graos
instaveis podem ser superparamagnéticos ou roddveis (estes ultimos contribuindo apenas para
o aumento da coercividade) e grios estdveis, que podem ou ndo contribuir para o EB, depen-
dendo de sua capacidade de serem orientados na interface por procedimentos durante ou apos a

deposicao. Considerando tal sistema, a energia livre pode ser escrita da seguinte forma:

E = EFM + Eucs + Einh (36)

onde Er)s € a energia de um grao FM, E,, a energia de um grao contendo UCS que contri-
bui para o EB e Ej,; a energia de interac@o entre estes dois ultimos. Assim sendo, podemos

descrever os termos da equagdo [3.6] O primeiro corresponde a:

A Mgy -6 2
Erm/Vey = 22(Mppm - )2 — H-Mpm — Ky (]\Z—I:M) — Hpa, 3.7

onde o primeiro termo a direita da equagao representa o campo desmagnetizante, o segundo a
energia Zeeman, o terceiro a anisotropia do material FM (considerada aqui uniaxial) e o ultimo
termo o campo de anisotropia roddvel. Na equacdo acima Vrys € o volume do grao FM, Mrys a
magnetizacdo de saturacdo do mesmo, H é o campo externo, Krys € a constante de anisotropia

FM, ii representa a direc@o da anisotropia uniaxial e 7 a direcao normal ao plano do filme.

O segundo e terceiro termo da equagdo [3.6] correspondem a:

Mues - §)?
Eucs/vucs = _Kucs % 5 (38)
ucs
MFM : Mucs
Epn=—-Jg——— 3.9
int E MFMMucs ) ( )

onde K,.; € M,,.s sao a constante de anisotropia uniaxial e a magnetizag¢ao de saturagao do grao
UCS, § representa a direcéo da anisotropia UCS e Jg corresponde a constante de acoplamento

entre os graos FM e UCS.

E importante ressaltar que no caso de forte anisotropia UCS (grande K, ), M,,.s deve apon-

tar sempre na direg¢do de § — que é considerada aqui paralela a @. Neste caso o modelo se reduz

[210153]

ao AF rigido e calculando os Angulos de equilibrio da magnetiza¢io pela minimizacdo
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da energia total do sistema, obtemos uma relagdo para campo de ressonancia como fungdo do

angulo no plano das amostras:®%

1
H, :—{H 1 — 3cos?¢) — 4nM,
es(Qr) 3 c0s(9 — o) ul cos” ¢) — 4nMry

2.1

. 2 2 o 2
+ | (Hy sin® ¢ + 47Mpy) +4(?) } }—HE—HRA, (3.10)

onde
Krm JE

Hy =2 ;e Hp= —————. 3.11
Y Mru T teuMen ©-11)

Assim, para o ajuste das medidas temos como pardmetros de entrada @/, tgy, Hy (campo

de anisotropia uniaxial da camada FM), Mry, e Hg (campo de anisotropia de troca).

simulag¢ao
experimento

HI'ES (u' a‘)

¢y (u. )

Figura 3.6: Tlustragdo do efeito da anisotropia roddvel em uma medida de FMR.

Como mencionado anteriormente o termo Hgy4 estd relacionado a UCS de baixa estabili-
dade térmica (mas ndo a ponto de serem superparamagnéticos) que contribuem apenas para o
aumento da coercividade. Em uma medida de FMR, a contribuicao de tal anisotropia seria uma
espécie de campo adicional interno a amostra, que provocaria um deslocamento constante do va-
lor do campo de ressondncia esperado para todos os angulos, como pode ser visto na figura[3.6]
Nas simulacdes feitas neste trabalho estimamos a contribuicao vinda da anisotropia rodavel do
deslocamento das medidas de FMR com relacdo as simulacdes feitas usando o modelo acima

citado. Além disso extraimos das medidas o valor do campo de exchange bias (Hgg’m), que é
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dado por®”

1
Hgg[R = E[Hres(q)H) _Hres(ﬂ:‘f’ ¢H)] (312)

3.6 Espalhamento de Ions de Média Energia

De modo a verificar possiveis modificacOes estruturais nas amostras estudadas no presente
trabalho, foram feitas medidas de espalhamento de ions de média energia (Medium Energy
lon Scattering - MEIS). Esta técnica é bastante semelhante a técnica de Espectrometria de
Retroespalhamento Rutherford (Rutherford Backscattering Spectrometry - RBS), permitindo
obter estequiometrias, espessuras e perfis de concentracao de elementos e com a vantagem de
ser uma técnica ndo-destrutiva (para a grande maioria dos materiais). Em ambas as técnicas
ions leves (normalmente ions de H e He) sdo acelerados com uma energia bem definida em
direcdo ao alvo a ser analisado. Tais fons sofrerdo colisdes com os dtomos do alvo e alguns
destes serdo retroespalhados e detectados. Como vimos na sessao a perda de energia dos
fons nestas colisOes pode ser eletronica e nuclear. Uma vez que os fons incidentes tém energia
bem definida, se soubermos as perdas de energia dos fons no alvo, podemos prever a forma do

espectro medido.

Uma das diferencas entre as técnicas de RBS e MEIS € o regime de energia dos fons inci-
dentes: no RBS a energia dos ions estd na escala de ~1-3 MeV e na técnica de MEIS, normal-
mente entre 40-400 keV. Enquanto no RBS a deteccdo se da por detectores de estado solido,
na técnica de MEIS sio utilizados detectores eletrostéticos, que possibilitam uma resolucdo em
energia muito superior ao RBS: neste dltimo a resolucdo € em torno de 10-20 keV ao passo
que em MEIS a resolucdo em energia ¢ ~120 eV, o que pode corresponder a uma resolu¢ao
em profundidade de 3-5 A. A alta resolugdo da técnica MEIS, torna possivel a andlise de ma-
teriais nanoestruturados e superficies e recentemente vem sendo empregada para a andlise de

nanoparticulas™.

As amostras deste trabalho ndo necessitam de nenhuma preparagdo especial para as medi-
das de MEIS, que foram feitas com fons de He™ a energia de 150 keV com vécuo tipico do
sistema de 10~® mbar. Foram obtidos espectros de energia versus contagens para as amostras
como-feitas, tratadas termicamente e irradiadas. Uma vez que as medidas sdo longas e observa-
mos modificacdes na estrutura magnética com irradiacao de fons, o feixe de andlise incidente foi
periodicamente movido sobre a amostra para evitar efeitos induzidos pela medida. Os fons e a

energia de medida foram escolhidos através de simulagdes feitas com os softwares SIMNRA P!
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e Simulmeis,”” de modo a obtermos a maior separagio entre os picos dos elementos das amos-

tras.

3.7 Microscopia Eletronica de Transmissao

A microscopia eletronica de transmissao (Transmission Electron Microscopy - TEM) é uma
técnica que prové informagdes sobre a estrutura/composicdo de uma determinada amostra pela
interagdo que elétrons incidentes sofrem ao interagir com os dtomos da mesma. Nesta técnica,
elétrons (gerados por efeito termidnico ou emissdo de campo) s@o acelerados por um determi-
nado potencial (comumente da ordem de 100-400 kV) e colimados por lentes eletrostaticas e
magnéticas. A amostra deve ser muito fina (no maximo algumas centenas de nm) de modo
que os elétrons atravessem-na, possibilitando a construcao de imagens com o auxilio de lentes
magnéticas. A interacdo do feixe incidente com os dtomos da amostra gera uma distribuicao
nao-uniforme de elétrons que d4 informagdes sobre uma série de propriedades da amostra (como

composi¢do quimica e estrutura morfolégica/cristalina).

No microscopio do CME-UFRGS o feixe de elétrons € gerado por emissao termidnica de
um filamento de tungsténio, sendo acelerado por um potencial elétrico e colimado por aberturas
e lentes magnéticas (condensadoras). O feixe entdo incide sobre a amostra, atravessando-a e
sendo focado por lentes magnéticas (chamadas objetivas), formando uma imagem no primeiro
plano focal. Logo apds as lentes objetivas, encontram-se aberturas que definem o plano focal
inferior. As lentes intermedidrias permitem a escolha do plano focal inferior (para imagens de
difracdo) ou o primeiro plano focal, onde a imagem da lente objetiva servird de objeto para
as lentes projetoras magnificarem esta dltima. Um diagrama esquematico do microscépio €

mostrado na figura[3.7]
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Figura 3.7: Diagrama esquemético do microscépio eletrdnico de transmissao.
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As medidas deste trabalho foram feitas com elétrons acelerados a 200 kV que permitem a
obtencdo de imagens de alta resolu¢do (comprimento de onda de De Broglie de 2,5 pm). As
amostras foram preparadas para imagens em geometria de seccdo transversal (cross section) por
métodos de desbaste. Tal tipo de preparacdo requer uma série de cortes, colagens e desbastes
(com lixas, pastas micrométricas e desbastamento i0nico), incluindo varia¢des de temperatura
que podem induzir pequenas diferencas de uma amostra para outra. Sendo assim, neste trabalho
ndo foi utilizada a técnica de TEM para comparar amostras submetidas a diferentes procedimen-
tos (tratamentos térmicos e irradiagdes). As andlises das imagens foram feitas com o programa

Imagel. 5]

3.8 Espectroscopia de absorc¢ao de raios-X

A técnica de espectroscopia de absorcao de raios-X (X-ray Absorption Spectroscopy -XAS)
baseia-se na medida da probabilidade de absor¢do de raios-X, como funcdo da energia do féton
incidente. Para energias abaixo de 100 keV, o processo predominante € a absor¢do fotoelétrica
de modo que os elétrons da amostra sdo excitados para estados desocupados pela absor¢cao de

raios-X incidentes.

De modo geral a absor¢do de raio-X descresce com o aumento da energia do mesmo, exceto
na regido proxima da energia de liga¢do de um elétron ao &tomo, onde a probabilidade de absor-
cdo aumenta abruptamente. Tais energias sao chamadas bordas de absor¢do e sdo normalmente

referidas aos nlimeros quanticos principais do elétron no estado excitado.

Em uma medida precisa, pode-se perceber oscilagdes na absor¢do de raios-X em uma re-
gido proxima a borda (até tipicamente 2 keV apds a mesma) que sdo chamadas de estrutura
fina de absor¢do de raios-X (X-ray Absorption Fine Structure - XAFS) e podem ser vistas na
figura Tal fendmeno pode ser compreendido qualitativamente se considerarmos que o elé-
tron ejetado de um 4dtomo (chamaremos de dtomo central) se propaga pelo material como uma
onda esférica e que é espalhado pelos dtomos vizinhos dando origem a novas ondas que sdo
superpostas ao estado inicial. A medida que a energia incidente aumenta, o vetor de onda do
elétron ejetado também aumenta dando origem a um padrao de interferéncia construtiva/ destru-
tiva. As oscilacdes de XAFS sdo portanto capazes de prover informagdes sobre a estrutura local
dos materiais, uma vez que espalhamentos devidos a 4tomos distantes do central tém pequena

contribui¢do para o padrao de interferéncia configurado.

Podemos ainda distinguir as oscilagdes de XAFS em duas regides dependendo da energia

do fotoelétron ejetado: para energias muito proximas a borda (tipicamente ap6s 100 eV), o
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Figura 3.8: Medida de XAFS normalizada de uma amostra de cobre metélico.

fotoelétron ejetado possui baixa energia cinética sendo bastante sensivel ao potencial dos 4to-
mos central/vizinhos e consequentemente a estrutura eletronica do sistema, sendo denominada
espectroscopia de absor¢do de raios-X proximo a borda (X-ray Absorption Near Edge Spectros-
copy -XANES). Por outro lado, fotoelétrons ejetados com energias mais elevadas (acima de 100
eV apods a borda) ndo sdo tao sensiveis a detalhes dos potenciais dos d&tomos central/vizinhos e
seus espalhamentos sdo devidos primariamente a estrutura local ao redor do d&tomo absorvedor.
Uma vez que esta regido abrange todo o espectro de energias posterior a0 XANES, € chamada
de estrutura fina de absor¢do de raios-X estendida (Extended X-ray Absorption Fine Structure
-EXAFS).

A descricdo fisica das oscilagdes observadas em uma medida de XAFS envolvem a reso-
lucdo do problema da transicdo de um elétron pela absorcdo da radiacdo incidente. A regra
de ouro de Fermi nos da a probabilidade desta transi¢ao (ou absor¢ao do raio-X) p(e) de um
autoestado de energia |i) do sistema para o continuo de estados desocupados (f|, considerando

a radiacdo incidente como uma perturbagao:

Ef>EF

H(E)o< Y [(fl&-rli)|*8(E —Ef), (3.13)
f

onde & - r é o operador dipolo para a radiagdo eletromagnética incidente e a soma é sobre todas

as energias finais £y maiores que a energia de Fermi EF.

Para obtermos a probabilidade de absorgdo de raios-X, devemos resolver a equagio [3.13]
e isso pode ser feito basicamente de duas maneiras: a primeira seria expressar corretamente 0s
estados |i) e (f| de modo a calcular exatamente integral, onde a dificuldade reside na correta

representacdo do estado final do sistema. Outro método usado € reescrever a expressao (3.13
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utilizando uma funcdo de Green. Considerando o potencial de cada dtomo do sistema como
esférico e nas regides intersticiais um potencial de interagdo constante (aproximacgao de Muffin-
Tin), pode-se escrever a fun¢do de Green do sistema G = 1/(E — H +in) (com 1 — 0") de

modo que a expressdo [3.13]se torna:

W(E) o —%Im<i|é*-rG£~r|i)®(E—Ef). (3.14)

Pode-se ainda mostrar que a funcao G pode ser escrita na forma:

G =Go+Go) TuGo+Go) TuGo Y, TuGo+ .., (3.15)

n n m#n
onde T, ;, s3o as matrizes de espalhamento de cada dtomo e Gy € o propagador do elétron livre.
Analisando a equacdo podemos ver que o primeiro termo se refere ao propagador do elé-
tron livre, o segundo consideram uma transicao entre dois estados G e assim sucessivamente,

de modo que cada termo representa um caminho de espalhamento distinto.

Para a simulagio dos dados deste trabalho foi utilizado o software FEFFP!

, que usa um
método autoconsistente para o cdlculo das funcdes de Green: a partir da densidade eletronica
pe € calculado o potencial do sistema e a partir deste dltimo a funcdo de Green. Com isto,
pode-se obter novamente a densidade eletrénica p, = —1/mIm(G) e verificar a convergéncia
dos calculos. Caso ndo haja convergéncia esta nova densidade eletronica € colocada no loop

para um novo cdlculo e isso € feito até que se atinja a convergéncia.

No presente trabalho utilizamos o programa FEFF™ cujo input é a estrutura do material
analisado e a borda escolhida. As medidas foram feitas no Laboratério Nacional de Luz Sincro-
tron (LNLS) na linha XAFS-2. Analisamos a borda K do Mn (6539 eV), principal constituinte
da liga antiferromagnética estudada neste trabalho e obtivemos a fluorescéncia medida por de-
tectores de Ge. As amostras analisadas foram filmes finos e submetidos a nenhum procedimento
especial de preparagdo para as medidas, que foram feitas em angulo rasante de modo a aumentar

a relagdo sinal/ruido.
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4 Resultados

Neste capitulo serdo apresentados os resultados obtidos neste trabalho, que estdo divididos
de acordo com cada sistema estudado. Primeiramente apresentaremos os resultados referentes
ao sistema IrMn/NiCu onde serdo discutidas as modificagdes magnéticas induzidas no sistema
pelos procedimentos de tratamento térmico e irradiacdo idnica. Na segunda parte serdo apre-
sentados os resultados obtidos para o sistema IrMn/NiFe, onde basicamente serdo discutidos os
seguintes aspectos: influéncia da ordem das camadas FM e AF em filmes submetidos a irradi-
acdo i0nica e a tratamento térmico; investigacdo estrutural e magnética adicionais do sistema
bottom pinned através das técnicas de MEIS, FMR e XANES; estudo da dindmica de evolugdo

temporal do EB perante diversas condi¢Ges experimentais no sistema bottom pinned.

4.1 Sistema IrMn/NiCu

A figura[d.Tjmostra curvas de histerese obtidas para as amostras como-feitas de NiCu/IrMn
assim como para um filme unico de NiCu depositado sobre a mesma camada semente (amostra
de referéncia). Podemos ver nas curvas de histerese que o sistema NiCu/IrMn ndo apresenta
EB induzido pela deposi¢do com campo magnético, mas por outro lado possui coercividade
consideravelmente maior que a de um filme tnico FM, indicando que apesar da auséncia de

EB, o acoplamento interfacial se manifesta nas propriedades magnéticas.

As amostras como-feitas foram entdo submetidas a tratamentos térmicos e irradiagdes 10-
nicas, de modo a verificar possiveis mudancas induzidas nas propriedades magnéticas dos sis-
temas. Sendo IrMn/NiCu um sistema ndo convencional, tanto as temperaturas de tratamento

quanto as fluéncias de irradiacdo foram variadas sistematicamente.

Podemos ver na figura [4.2] as curvas de histerese obtidas apds os procedimentos anterior-
mente citados. O painel superior mostra os dados obtidos para os filmes de IrMn/NiCu irradi-
ados com He™ (esquerda) e Ge™ (direita) a diferentes fluéncias, onde podemos ver mudangas

significativas na coercividade dos filmes e auséncia de EB induzido. O painel inferior a esquerda



40

1.0

—e— FM/AF
=M

0.5+

M/Ms

-0.5

-1.0

50 00 50 0 s 100 150
H (Ce)

Figura 4.1: Curvas de histerese das amostras como-feitas para o sistema acoplado NiCu/IrMn e para o
filme de NiCu.
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Figura 4.2: Curvas de histerese do sistema NiCu/IrMn submetido 2 irradia¢do idnica com He™ (painel
superior esquerdo), Ge™ (painel superior esquerdo) e tratadas termicamente (painel inferior esquerdo).
O painel inferior direito mostra os dados obtidos para os filmes de NiCu submetidos a irradiagdes com

He™ e Ge™.

mostra as curvas de histerese obtidas para as bicamadas submetidas a tratamentos a diferentes
temperaturas, onde também podemos ver mudancas na coercividade mas em uma escala menor
que a observada para as amostras irradiadas. As amostras de referéncia (filmes de NiCu) nao so-

freram modificagdes significativas na coercividade perante tratamentos térmicos ou irradiagdes
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i0nicas e dados representativos destes procedimentos podem ser vistos no painel inferior direito
da figura [4.2] Deste modo as mudangas observadas na coercividade do sistema IrMn/NiCu

devem envolver mecanismos de acoplamento interfacial.

E importante ressaltar a auséncia de EB nas amostras mesmo apGs os tratamentos térmicos
e irradiacdes i0nicas. Apesar de ndo ser esperada a manifestacdo de EB perante tratamento
térmico em um sistema com 7¢ < Ty, 0 mesmo nao necessariamente se aplicaria para amostras
submetidas a irradiagc@o i0nica, uma vez que os mecanismos de transferéncia de energia para
o sistema neste caso ndo produzem aquecimento macroscopico das amostras (para os ions,

energias, fluéncias e correntes utilizados no presente trabalho).

A auséncia de EB nas amostras pode ser explicada por uma baixa constante de anisotro-
pia e T da camada de NiCu, o que € esperado uma vez as amostras como-feitas também nao
apresentam anisotropia induzida durante a deposicdo com campo ou perante os tratamentos
pos-deposicdo. Uma vez que a camada de IrMn apresenta elevada constante de anisotropia, a
influéncia da camada de NiCu durante os tratamentos e irradiagdes € desprezivel para a orien-

tacdo dos momentos interfaciais da camada de IrMn.

30F
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Figura 4.3: Painel superior: Hc como fungdo da temperatura de tratamento térmico para o sistema
IrMn/NiCu. Painel inferior: Hc como funcio da fluéncia da irradia¢do para o sistema IrMn/NiCu (sim-
bolos cheios) e NiCu (simbolos vazios).

As modifica¢des induzidas na coercividade do sistema podem ser melhor vistas na figura
4.3l O painel superior mostra as variagdes de Hc como func¢do da temperatura dos tratamentos
térmicos para o sistema IrMn/NiCu, onde podemos ver um pico largo da coercividade com

a temperatura em torno de 420 K, com um méiximo aumento de aproximadamente 2 vezes.
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Por outro lado, a irradiagdo com fons de He leva a um aumento abrupto na coercividade para
baixas fluéncias seguido de um decrescimento também abrupto. O médximo aumento em H¢
observado € de 2 vezes, valor similar ao observado para as amostras tratadas termicamente.
J4 a irradiacdo com Ge™, assim como a com He™, também revela um pico agudo de H- com
a fluéncia, porém o maior aumento observado é de aproximadamente 3 vezes. E importante
ressaltar que a queda observada apds o pico neste caso leva a valores de H¢ bastante inferiores
aos observados com He™, onde para fluéncias elevadas os valores aproximam-se do sistema
ndo acoplado. Os simbolos vazados representam os dados obtidos para os filmes de NiCu
ndo acoplados, submetidos a irradiacdo com He™ (circulos) e Ge™ (tridngulos), onde vemos

claramente que ndo sdo induzidas modificagdes relevantes no Hc de tais filmes.

Leighton e colaboradores explicaram aumento de H¢ em filmes de MnF,/Fe considerando
um estado de frustracio magnética na interface FM/AF®Y. Neste contexto, 0 maximo aumento
da coercividade observado nos filmes submetidos a resfriamento em campo se dava na con-
figuragdo de menor EB, o que corresponderia a uma configuracio interfacial frustrada, com
momentos magnéticos AF alinhados paralelamente e antiparalelamente a camada FM. A frus-
tracdo interfacial seria capaz de promover um estado energeticamente favordvel a formacao de
paredes de dominio que contribuiriam para o aumento da coercividade. Porém, as amostras
aqui estudadas ndo apresentam EB sob nenhuma condi¢do, de modo que ndo ha evidéncias para
supor a formacdo de regides com forte acoplamento paralelo/antiparalelo na regido interfacial.
Deste modo, tal mecanismo € considerado invalido para a explicacdo do aumento da coercivi-

dade observado nas amostras estudadas neste trabalho.

De modo a explicar os resultados observados precisamos primeiramente analisar as modifi-
cagdes induzidas pelos diferentes procedimentos pos-deposicdo. O painel superior da figura.4]
mostra simulagdes do alcance projetado dos ions de He e Ge nas amostras, realizadas através
do software SRIM™. No caso das irradiacdes com He™, podemos ver que a maioria dos fons
atravessa a regido da amostra sendo implantados no substrato. Por outro lado, as irradia¢des
feitas com Ge™ levam a implantacdo da grande maioria dos fons na camada FM. Sendo assim,
poderiamos esperar mudancas estruturais nas amostras implantadas com Ge. O painel infe-
rior da figura [4.4] mostra medidas de difragdo de raios-X das amostras como-feita e irradiadas
com Het e Ge™, onde os resultados ndo revelaram diferencas estruturais significantes entre as
amostras. Apesar disso, ainda poderia ser esperada a formagao de uma liga Ni-Ge na camada
ferromagnética devido a implantagdo de Ge nesta ultima. Na literatura € relatado que a incor-
poracdo de Ge em filmes de NiFe poderia influenciar o modo de reversio da magnetizacdo. !
Outro efeito possivel pela implantacdo de Ge relatado na literatura € um decrescimento de T¢,

[62]

que ocorreria para concentragdes de Ge maiores que 1%, mas dados obtidos do software



43

SRIM™! resultam em concentracdes menores que 0,05%, de modo que o efeito de formagio de

ligas Ni-Ge na camada FM deve ser desprezivel.
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Figura 4.4: Painel superior: Alcance projetado dos fons de He (direita) e Ge (esquerda) nas amostras.
Painel inferior: Espectro de difragc@o de raios-X das amostras de NiCu/IrMn como-feita e irradiadas com
He' e Ge™.

Uma vez que as modificagdes na coercividade foram observadas apenas nos filmes acopla-
dos e sabendo que as implantacdes de Ge™ ndo afetaram consideravelmente a interface FM/AF,
realizamos irradiacdes com fons de Ar' a energia de 40 keV, de modo a obter uma maior cri-
acdo de defeitos na regido interfacial. O perfil de vacancias criadas nas bicamadas estudadas
em fungdo da profundidade pode ser visto na figura 4.5 onde sdo comparados todos os fons
utilizados neste estudo. A regido interfacial estd indicada pela linha verde, correspondendo a

uma profundidade de 34 nm.

Os resultados da figura[4.5| mostram primeiramente uma baixa criagao de vacincias devido
a irradiacdo com ions de He, o que € coerente com os resultados observados: as modifica¢des
na coercividade obtidas para as irradiacdes com He™ e para os tratamentos térmicos foram
semelhantes e ambos procedimentos levam a uma baixa criacdo de defeitos nas camadas mag-
neticamente ativas do sistema. Por outro lado, vemos que o nimero de vacancias gerados pelas
irradiacdes com Ge™ e Art podem corresponder entre 15 e 20% da fluéncia para profundidades
da ordem de 10 nm. Além disso as irradia¢cdes com Ge™ geram mais defeitos na regido da
camada FM préxima a superficie e ndo geram defeitos significativos na regido interfacial. As

irradiagdes com Ar" assemelham-se as de Ge* mas com uma quantidade menor de vacincias
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Figura 4.5: Nimero de vacancias normalizada por fon incidente e profundidade, obtidas para os filmes
de NiCu/IrMn irradiados com fons de He™, Ge* e Ar" 2 energia de 40 keV.

geradas no material FM, onde a principal diferenga reside no nimero de vacancias na regiao

interfacial, que é consideravelmente maior que as irradiacdes com Ge™t e He™.

As propriedades magnéticas das amostras irradiadas com Art mostram apenas uma redugio
da coercividade apds implantacdo. Isto ocorreria pela mudanga no tamanho dos dominios AF
e/ou destruicdo do acoplamento interfacial, que de acordo com os dados anteriores € o fator

responsavel pelas mudancas observadas na coercividade.

Assim o grande aumento na coercividade observado nas amostras implantadas com Ge
pode ser explicado considerando a criagdo de defeitos na camada FM. E mostrado na literatura,

através de simulacdes!®!

que quando o acoplamento entre os momentos na interface FM/AF ¢é
maior que o acoplamento FM/FM na camada ferromagnética, a camada AF € capaz de quebrar
a camada FM em dominios, podendo assim explicar o aumento da coercividade. No caso das
amostras implantadas com Ge, os defeitos na camada FM reduziriam o acoplamento médio

FM/FM levando ao efeito citado anteriormente.

Outro fator que poderia explicar o aumento da coercividade causado por defeitos na ca-
mada FM, seriam mudancas na rugosidade interfacial induzida pela implantacio de Ge. E
mostrado na literatura que este dltimo efeito'® pode levar a uma contribuigéio de anisotropias
locais adicionais que levariam a uma barreira de energia adicional para o movimento de pare-
des de dominios, contribuindo assim para o aumento na coercividade. A rugosidade interfacial

também poderia levar a contribui¢do de anisotropias de ordem elevada, que poderiam ter grande
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influéncia na coercividade. /6> 69!

4.2 Sistema IrMn/NiFe

Influéncia da ordem das camadas FM e AF

Primeiramente mostramos imagens de campo claro de microscopia eletronica de transmis-
sd0, no modo cross section, das amostras bottom e top pinned (figura @ Ambas as imagens
encontram-se ha mesma orientacao, com o substrato de Si sendo a camada vista nos cantos di-
reitos inferiores das imagens. Das imagens de TEM podemos ver filmes com interfaces bem de-
finidas apresentando pouca rugosidade. Conseguimos distinguir com clareza apenas a camada
de IrMn (camada mais escura do filme), devido a sua massa atdmica ser consideravelmente
diferente dos outros materiais (NiFe, NiCr e Cr) e constatamos dessas imagens que a espes-
sura desta camada € a mesma para ambas as amostras e condizente com a espessura nominal

determinada pela taxa de deposicdo dos filmes (/=7 nm).

10 nm 20 nm

Figura 4.6: Imagens de TEM na configurac@o cross section para as amostras bottom pinned (esquerda)
e top pinned (direita).

Na figura [4.7) sdo mostrados dados obtidos do AGFM para as amostras como-feitas com
estruturas bottom e top pinned. Os graficos mostram medidas com o campo aplicado em duas
direcdes: na de maior Hgp (¢y = 0°) e de Hgp zero (¢y = 90°)!. Podemos ver que as amostras
Jé& apresentam EB mesmo antes de serem submetidas a tratamento adicional apds a deposigao,
sendo que a amostra top pinned apresenta um valor muito mais elevado de Hgp (255 Oe) se

comparada a bottom pinned (60 Oe).

10 angulo ¢y = 0° é definido como o 4ngulo do campo aplicado no AGFM com a diregdo de maior Hgp.
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Figura 4.7: Curvas de histerese das amostras bottom pinned (esquerda) e top pinned (direita), para
¢y = 0° (circulos) e ¢y = 90° (tridngulos).

A presenca de EB induzido nas amostras como-feitas deve-se ao fato de as deposicoes te-
rem sido feitas na presenca de campo magnético. Na amostra bottom pinned, onde o IrMn &
depositado primeiro, ndo esperariamos EB induzido, pois o campo aplicado na deposi¢ao (130

Oe) ¢ desprezivel frente a anisotropia do material AF. Porém, dados da literatura™*

mostram
instabilidades em sistemas que apresentam EB recém-depositados, onde variacdes ocorrem nas
primeiras horas apds as deposi¢des, o que indicaria um estado ndo relaxado do sistema. As-
sim, podemos esperar que a medida que o material FM € depositado na presenca de campo

magnético, a interacdo de troca na interface FM/AF seria capaz de induzir EB no sistema.

No caso da amostra top pinned, o material FM é depositado primeiro e pode-se alinhar com
o campo externo aplicado. Por outro lado, a medida em que as primeiras camadas de material
AF sdo depositadas, o sistema nao possui anisotropia suficiente para ordenar-se antiferromagne-
ticamente, permitindo uma grande descompensacao da interface pela interagcdo com o material
FM [figura (a) e (b)].[67] A medida que o material AF cresce e aumenta sua anisotropia,
alguns momentos interfaciais ndo-compensados seriam recuperados mas nao o suficiente para

extinguir ou reduzir drasticamente o EB.

Uma vez caracterizadas as amostras como-feitas, estas foram submetidas a irradiagdes 16-
nicas e tratamentos térmicos na presenca de campo magnético na dire¢do paralela ao eixo de
facil magnetizacdo. As curvas de histerese das amostras referidas sdo mostradas nas figuras 4.9

e para as amostras bottom pinned e top pinned, respectivamente.

Podemos perceber que a amostra bottom pinned (figura[d.9) submetida a irradiagdo idnica e

a tratamento térmico ndo apresenta mudancas significativas na forma, apenas nos valores de H¢
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Figura 4.8: Representacdo da interface de um sistema rop pinned durante o crescimento na presenga de
campo: (a) com as primeiras camadas de material AF depositado; (b) com todo o filme AF depositado e

(c) apds tratamento térmico. [
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Figura 4.9: Curvas de histerese das amostras na configuracdo bottom pinned tratada (quadrados) e irra-
diadas a diferentes flué€ncias (tridngulos) —em fons/cm? —em comparagdo a amostra como-feita (circulos)

para ¢5=0.

e Hgp, ao passo que a irradiacdo para fluéncias mais elevadas provoca um aumento considerdvel

em Hgp. O aumento em Hgp para esta amostra € obtido perante qualquer tratamento adicional

p6s-deposicao.
Por outro lado, a amostra top pinned sempre apresenta reducdo de Hrp perante qualquer

tratamento pés-deposi¢do, como podemos ver nas curvas de histerese mostradas na figura[4.10}]
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Assim como ocorre no caso da amostra bottom pinned, a forma das curvas de histerese nao
sofre modificacdes relevantes perante tratamento térmico e irradiagdo iOnica a baixas fluéncias

e a medida que a fluéncia aumenta, as amostras tendem a ficar mais macias.

As modifica¢des induzidas em Hgp e He podem ser melhor vistas nas proximas figuras. Os
valores de Hgp € Hc como fungdo da fluéncia de irradiacdo para a amostra bottom pinned sao
mostrados na figurad.T1] Podemos ver que Hgp cresce com a fluéncia de irradiagdo, atingindo

um maximo em 6x 10 fons/cm? e decrescendo para fluéncias maiores.
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Figura 4.10: Curvas de histerese das amostras na configuragdo rop pinned tratada (quadrados) e irradi-
adas a diferentes fluéncias (triAngulos) — em fons/cm? — em comparagio a amostra como-feita (circulos)

para ¢5=0.

O comportamento observado para Hgp com a fluéncia visto na figura[4.11]é semelhante ao
observado na literatura para a maioria dos casos em sistemas bottom pinned. Como ja men-
cionado nas sessdes anteriores, a literatura geralmente considera a perda de energia eletronica
e nuclear dos fons no sistema, como 0s processos responsaveis pelas modificacdes no Hgp.
Porém, uma vez que é mostrada uma correlacdo destas ultimas apenas com os defeitos gera-

dos pela perda de energia nuclear," basearemos nossas discussdes considerando apenas este

altimo mecanismo.
O aumento de Hgp € atribuido a criagdo de defeitos no material AF, fora da regido inter-

facial. Este ultimo mecanismo, permite a orientacdo de momentos interfaciais de graos anteri-
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ormente muito rigidos (isto €, com anisotropia muito elevada) que agora possuem anisotropia
reduzida devido a defeitos induzidos pela perda de energia nuclear dos ions. Por outro lado,
defeitos na interface levariam a destruicdao do acoplamento FM-AF contribuindo para a reducdo

de Hgp. Este ultimo mecanismo seria mais importante para fluéncias elevadas.

Como ja mencionado, o Hgp para o sistema top pinned mostra apenas uma reducio perante
tratamentos pos-deposicao em relagdo a amostra como-feita. O comportamento de Hgp com a
fluéncia de irradiacdo pode ser visto na figura .12} onde vemos uma reducao abrupta de Hgp
para fluéncias até 5x10'* fons/cm?, a partir de onde comeca a haver um aumento de Hgg. O
valor maximo ¢ atingido para fluéncias entre 1x 1015 e 5x 10" fons/cm?, porém, este valor

ainda € menor que o da amostra como-feita.
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Figura 4.11: Valores de Hgp (circulos) e He (quadrados) como fungéo da fluéncia para a amostra bottom
pinned. As linhas servem de guia aos olhos.

Os mecanismos responsaveis pelas modificacdes induzidas no sistema top pinned devem ser
0S mesmos que agem no sistema bottom pinned, porém o estado inicial do EB nessas amostras
¢ bastante diferente devido a presenca de campo aplicado na deposicao. Como ja dito, na
amostra top pinned, a interface AF cresce de modo que se permite uma grande descompensagdo
magnética pelo contato com o material FM. Na literatura é mostrado que tratamentos térmicos
levam apenas 2 redugdo do EB neste tipo de sistema'®” [figura c)] pois fazem com que o

material AF recupere parte de sua ordem natural na interface.

O processo acima descrito deve ocorrer também para amostras irradiadas com fons o que

explica a redugdo de Hgp para qualquer fluéncia. Porém, o maior valor de Hgp obtido via ir-
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radiacdo idnica (245 Oe para fluéncia de 1x10'3 fons/cm?) é consideravelmente maior que o
obtido via tratamento térmico (205 Oe), assim como ocorre para a amostra bottom pinned. A
diferenca destes dois processos novamente seria atribuida a criacdo de defeitos pela irradiacdo
ionica. Podemos pensar que a baixas fluéncias, a criagdo de defeitos no material AF causa
frustracdes na estrutura (sem grandes mudangas na anisotropia), que podem levar a recuperagao
da ordem AF interfacial, levando a redu¢do de Hgp, porém, a medida que a fluéncia aumenta
temos um processo semelhante ao que ocorre nas amostras bottom pinned, onde graos AF duros
tém sua anisotropia reduzida pelos defeitos permitindo seu reordenamento na interface. Nova-
mente a queda no valor de Hgp observada para fluéncias elevadas seria atribuida a destrui¢do

do acoplamento interfacial pelos defeitos gerados.
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Figura 4.12: Valores de Hgp (circulos) e He (quadrados) como fungédo da fluéncia para a amostra fop
pinned. As linhas servem de guia aos olhos.

De modo a verificar a existéncia de interdifusao interfacial gerada pelo tratamento térmico
ou pelas irradiacdes i0nicas, foram feitas medidas de MEIS para as amostras bottom e top pin-
ned, como-feitas, tratadas e irradiadas (com fons de He™ a 40 keV e fluéncia de maior aumento
do Hgg). Os dados obtidos sdo mostrados na figura[4.13] onde vemos que ndo ha diferengas nos
espectros das amostras referidas. Em ambas as amostras, o Unico pico que se apresenta isolado
dos demais € o do Ir, pois sua massa é muito superior a dos outros elementos constituintes das
amostras. Se houvesse qualquer interdifusdo nesta camada, a forma do pico seria modificada,
mas ndo observamos tal efeito. Este resultado corrobora os dados da literatura®®! que mos-

tram que para irradiacdes com fons leves como He, apenas defeitos pontuais sdo gerados no

sistema.



51

Uma vez que ndo observamos interdifusdo interfacial induzida tanto pelos tratamentos tér-
micos quanto irradiacdes i0nicas, utilizamos a técnica que XAS na regidao XANES para verificar
possiveis modificacdes na estrutura local dos filmes estudados. Escolhemos a borda K do Mn
para a realizacdo do experimento pois € o constituinte mais abundante da liga IrMn e mais

suscetivel a ligacOes quimicas com elementos da interface (Ni e Mn).
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Figura 4.13: Superior: espectros de RBS das amostras de calibragéo de IrMn e NiCr. Inferior: espectros
de MEIS (obtidos com fons de He a energia de 150 keV e angulo de espalhamento de 120 graus) das
amostras bottom pinned (inferior) e top pinned superior), como-feita (quadrados), tratada termicamente
(circulos) e irradiada (tridngulos).

A figura[d.T4 mostra espectros de XANES de amostras bottom pinned como-feita, tratada e
irradiada com fluéncia de 5 x 10" fons/cm?. Podemos distinguir diferencas apenas no espectro
da amostra irradiada, mais notdvel na regido entre 6550 e 6555 eV (ndo podemos perceber

diferencas entre os espectros das amostras como-feita e tratada termicamente).

De modo a compreender a causa das diferengas observadas nos espectros de XANES, foram
feitas simulacdes destes tiltimos utilizando o programa FEFF8.4."* O parametro de entrada das
simulagdes € a estrutura do material analisado e a borda escolhida para a medida. Assim sendo,
medidas de RBS foram feitas para obtermos a estequiometria exata das ligas constituintes das

amostras. O painel superior da figura|4.13| mostra os espectros obtidos para filmes de IrMn(25
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nm) e NiCr (6 nm), de onde a estequiometria é obtida através da razdo das dreas dos picos

(701

ponderada pela seccdo de choque de retroespalhamento™™ - como mencionado na secg¢ao |3| os

valores obtidos sdo IrMn3 e Nis3Cry7.
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Figura 4.14: Espectros de XANES medidos na borda K do Mn (inferior) para as amostras como-feita
(preto continuo), tratada (vermelho tracejado) e irradiada (azul tracejado). Na parte superior do grafico
sdo mostradas as simulagdes feitas para o sistema IrMn3z ordenado (magenta tracejado) e desordenado
(verde continuo). A célula unitdria da estrutura considerada para o IrMn3 nas simulacdes estd ilustrada
no canto inferior direito.

As simulagdes foram feitas para a fase quimicamente ordenada L12 do IrMn3"*** grupo

espacial #221 (célula unitdria ilustrada na figura 4.14). Uma vez que as amostras sdo cres-
cidas por desbastamento i0nico, ndo esperamos ordenamento quimico presente, de modo que
tal efeito foi considerado mudando aleatoriamente a posi¢do dos dtomos na célula unitéria e

fazendo a média sobre vdrias simulacdes.

Os resultados das simulagdes sao mostrados na parte superior da figura onde a curva
tracejada representa o sistema ordenado e a linha continua o sistema desordenado. Comparando
as simulacdes com os dados, percebemos que a oscilagdo observada para a amostra irradiada
na regido entre 6550 e 6555 eV corresponde a um pico mais claramente definido na simulagdo
para o sistema ordenado, indicando que a irradiacdo idnica poderia levar a um processo de

ordenamento quimico no sistema.

Ordenamento quimico em baixas temperaturas ja foi observado na literatura para irradia-

L) mostraram um

coes de He no regime de energias de 100 keV: Ravelosona e colaboradores
ordenamento da liga FePt para a fase L10 obtido com irradiagdes de He™ a uma temperatura

de 280 °C. A explicacdo dada pelos autores para tal processo é que os poucos deslocamentos
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atdmicos causados pela irradiagdo i6nica combinado com uma mobilidade elevada devido ao
aumento de temperatura, leva a um relaxamento dos defeitos na fase ordenada, que neste caso
seria energeticamente favordvel. O mesmo efeito foi observado na literatura para a liga FePd

em temperaturas menores que 200 °C."*

As irradiacdes feitas nas amostras aqui estudadas foram feitas com corrente de 100 nA/cm?
que ndo ¢ suficiente para causar aquecimento macroscopico das amostras. Assim sendo, nao
podemos considerar mobilidade dos dtomos espalhados elevada por aumento de temperatura.
Por outro lado, cdlculos tedricos apontam que a estrutura magnética triangular T1 da fase L12 do
IrtMn3, "™ apresenta uma menor energia livre, se comparada com a fase ¥ desordenada. Assim
sendo, podemos supor que os d&tomos espalhados com mobilidade elevada deveriam relaxar na

fase ordenada.

O ordenamento quimico do sistema € consistente com os resultados observados para as
propriedades magnéticas: observamos um maior aumento de Hgp perante irradiacio idnica (se
comparado com tratamento térmico) e a fase T1 L12 do [rMnj3 apresenta maior momento mag-
nético dos dtomos de Mn, maior temperatura de Neél e maior constante de acoplamento.”™
Além disso, é mostrado na literatura um maior valor de Hgp para o sistema IrMn;;/Fe[75 I de
modo que € factivel considerar o ordenamento quimico como responsavel pelo maior aumento
do EB observado em sistemas irradiados com fons. E importante ressaltar que apenas dtomos
intersticiais com elevada mobilidade seriam passiveis de contribuir para o processo de ordena-

mento quimico, de modo que intersticiais com baixa mobilidade se comportariam como defeitos

pontuais.

Quanto as modifica¢des no Hc, vemos nas figuras@.12]e um comportamento similar ao
de Hgp. No caso da amostra bottom pinned, o Hc ilustrado na figura[d.TTjmostra um aumento do
mesmo para irradiacdes a fluéncias baixas seguido por uma reducdo para fluéncias superiores a
1x 10" fons/cm?, onde vemos uma similaridade entre as modifica¢des no Hgp € no Hc, apesar
de as fluéncias em que ocorrem os valores médximos serem distintas. Estes dados mostram
modificacdes no H¢ diferentes das observadas previamente na literatura, onde houve apenas

reducdo do mesmo com o aumento da fluéncia.”®!

As modificacdes no He devem depender das modificacdes no Hgp, mais especificamente
mudangas na anisotropia roddvel, assim como de mudangas na estrutura do material FM. De
modo a elucidar as modificacdes na coercividade vindas da anisotropia rodéavel, foram feitas
medidas de FMR, pois como vimos anteriormente (sessdo [3.5]), podemos extrair facilmente tal
contribui¢do dessas medidas. Foi escolhido o sistema bottom pinned para tais andlises, uma vez

que observamos modificacdes mondtonas no He apenas neste dltimo.
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A figura mostra espectros do campo de ressonincia (H,.s) como funcdo do angulo
do campo magnético aplicado (¢g) para quatro fluéncias distintas (as medidas foram feitas
para todas as amostras: como-feitas, tratadas e irradiadas). As medidas sdo representadas por
simbolos e os ajustes feitos através do modelo descrito na sessdo [3.5] sdo representados por
linhas continuas e j4 estdo deslocados do valor do campo de anisotropia rodavel (Hg4) para

melhor visualiza¢do da concordancia do ajuste.
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Figura 4.15: Medidas de FMR (simbolos) e simula¢des (linhas) feitas para amostras irradiadas a dife-
rentes fluéncias (em fons/cm? conforme a figura).

Podemos ver na figura 4.15| uma assimetria na medida de FMR da amostra irradiada a
fluéncia de 5x 10'3 fons/cm?, efeito que também ocorreu para as fluéncias de 1x 10 e 1x 10"
fons/cm?. Tal efeito poderia ser atribuido a alguma espécie de efeito de treinamento das amos-
tras, ndo aparente nas medidas de magnetizacdo via AGFM. Sendo assim, as medidas foram
feitas novamente mas o resultado obtido foi 0 mesmo, com as medidas apresentando assimetria.
Tal assimetria é relatada na literatura e € atribuida ao desalinhamento dos eixos de anisotropia
dos materiais FM e AF", que segundo os autores pode ocorrer devido a prépria desordem do
sistema. Como as medidas de FMR das amostras referidas foram feitas somente apds a irra-
diacdo, ndo podemos dizer que tal desalinhamento dos eixos de anisotropia foi induzido pelo

processo de irradiacdo idnica.

Os parametros utilizados para os ajustes das simulagdes de FMR foram: @/y = 3320 Oe;
Mgy =780 emu/g e Hy =25 Oe. Os valores do campo de exchange bias obtidos das medidas de
FMR (Hggm) e do campo de anisotropia rodavel (Hg4) sdo mostrados nas figuras e ,
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onde sdo comparados com os valores de Hgp € Hc, respectivamente (obtidos das medidas via

AGFM).

Podemos ver na figura que as variagdes do EB com a fluéncia obtido pelas diferentes
técnicas de medida sdo bastante parecidas, porém os valores sdo diferentes: os medidos via
FMR sio inferiores aos obtidos via AGFM. E estabelecido na literatura que técnicas de medidas

T8IB2 B4 | .
82L& & relatado

diferentes podem prover resultados diferentes do acoplamento interfacial®
que para filmes de NiO/NiFe os valores de EB obtidos via FMR sao inferiores aos obtidos
via magnetorresisténcia.”™ Tal diferenca é atribuida 2 assimetria na histerese, caracteristica
de sistemas que apresentam EB e essa diferenca deveria se manifestar nos valores obtidos de
curvas de histerese, uma vez que estas também mostram tal assimetria. Mas uma vez que o
comportamento do EB observado com a fluéncia é muito similar para ambas as técnicas de

medida, as conclusdes obtidas das modificagdes induzidas pela irradiacdo permanecem validas.
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Figura 4.16: Campo de exchange bias obtido por medidas via AGFM (circulos) e FMR (quadrados)
como funcdo da fluéncia de irradiacdo para a amostra bottom pinned. As linhas servem de guia aos
olhos.

As variagdes na coercividade e na anisotropia rodavel como funcio da fluéncia podem ser
vistas na figura[4.17] onde sdo mostrados os dados obtidos de medidas do AGFM e dos ajustes
das medidas de FMR. Observamos que a forma de Hgq com a fluéncia é semelhante a Hc,
porém, uma vez que os valores de Hg4 obtidos sdo negativos, vemos na realidade uma redugao
de Hga até 1x 10" fons/cm? seguido de um aumento para fluéncias maiores. Hg4 negativa
é relatada na literatura para os sistemas Co/Cr'”® ¢ Co/FeMn"" foi atribuida ao acoplamento

antiferromagnético entre os momentos na interface FM/AF.
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Figura 4.17: H¢ obtido por curvas de histerese medidas no AGFM (circulos) e campo de Hg4 obtido
dos ajustes das medidas de FMR (quadrados) como fun¢do da fluéncia de irradiagdo. As linhas servem
de guia aos olhos.

O valor de Hgy4 € determinado através dos ajustes das medidas de FMR, onde basicamente
dois fatores podem influenciar no valor obtido: 1) Mpy; 2) @/7. O valor de Mgy usado é o va-
lor padrao na literatura para Nig;Fe g e poderia sofrer alteragdes devido aos defeitos induzidos
pela irradiacdo. De modo a verificar mudangas neste dltimo, foram feitas medidas em um mag-
netdmetro de amostra vibrante (Vibrating Sample Magnetometer - VSM) onde os resultados
mostraram que ndo ha variagdes de Mpj, dentro da precisao do equipamento (5%). Ja o fator
/7y depende basicamente do fator g de spin do NigFejg e pode sofrer algumas variagdes. O

valor utilizado neste trabalho € frequente na literatura para a liga NiglFelgEI

De modo a compreender melhor os comportamentos de Hc e Hr4, mostramos a figurad.18]
que representa um esquema das orientacdes de Mrys e dos dois tipos de UCS interfaciais em
regimes de alto (H,.s) e baixo (lago de histerese) campo magnético aplicado. Tais tipos de UCS
correspondem aos graos que efetivamente contribuem para Hgp - Mj,; - € graos que contribuem
apenas para a anisotropia rodavel (RA) - MRA E importante ressaltar que Hgp permanece
negativo mesmo quando Mgy, e My, estdo acoplados antiparalelamente (J < 0) uma vez que
M;,; mantém sua direcdo oposta ao campo de orientacdo do EB. Se um campo muito forte é

capaz de induzir a reorientacdo de M,,; do estado antiparalelo para paralelo e por algum motivo

! As medidas de M, foram feitas em um VSM na Universidade Federal de Santa Catarina (UFSC) por Sabrina
Nicolodi de Oliveira Viegas.

ZMesmo utilizando os menores valores encontrados na literatura - que nio correspondem aos normalmente
utilizados - obtivemos valores negativos de Hg4 para fluéncias elevadas.

3Para uma melhor visualizagdo, consideramos H aplicado ao longo do eixo facil do FM e UCS.
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essa orientacdo € congelada, este UCS ira contribuir para EB positivo em uma medida posterior.
Se por outro lado, durante o resfriamento o acoplamento antiparalelo € estabelecido, entdo estes
momentos irdo contribuir para EB negativo em medidas posteriores, no maximo campo usado

para saturar o material FM.

regido de baixo campo (histerese) regido de alto campo (FMR)
/l
: _
- M (3<0) tanto EB positivo  ~
M - ou RA negativa ™
- —_—
@ M «t(J>0) EB negativo
_________________________________________ Hapatd/Mea
S, 1 Y =5 H
HA RA ™ J‘/mRA
M ' P
@& MR <0) Hog 3 RA
S — e RA enegativa
M_.(I>0 —_— —_—
@My, >0 — positiva — RA
b positiva
M

Figura 4.18: Esquema das orienta¢des de Mry, My; € Mgy em condi¢des de baixo (histerese) e alto
campo (FMR). A linha continua representa a curva de histerese correspondente ao FM e a Mgy acoplado
antiparalelamente a Mry,.

HFMR

A discrepincia observada entre os valores de Hrpp € Hpp " normalmente corresponde a

Hgp < H, 11;19\/113 dado que os UCS (que sdo estaveis em uma medida de FMR) podem ser instdveis
em uma medida de magnetizacdo. Nossas amostras apresentam Hgp > Hg%R que serd expli-
cado pela mudanca do acoplamento entre os momentos magnéticos dos graos induzido pelo
campo magnético aplicado (field-induced-flips) considerando que H,.; € grande o suficiente
para induzir a reorientacdo entre estados de acoplamento paralelo-antiparalelo, que € revertido
na reducdo do campo. Isto é, enquanto em medidas de FMR os M, acoplados antiparalela-
mente mas reorientados para ser paralelos a Mpy;, reduzem o EB ordindrio e contribuem para

HFMR

RA negativa, por outro lado aumentam Hgpg negativo, resultando em Hgpg > Hpp

Independente do tipo ou intensidade (J') do acoplamento entre Mgy, € Mga, 0 campo coer-
civo de uma bicamada FM/AF deveria aumentar se comparada a uma amostra de controle FM
devido a energia adicional necessaria para reverter os UCS. O mesmo vale para a RA, sempre
positiva para J' > 0. Entretanto, esta permanece positiva mesmo que J' < 0 contanto que o
campo de medida ndo seja forte o suficiente para induzir a transicdo de ordenamento antipa-

ralelo para paralelo dos UCS roddveis. RA negativa pode ser obtida apenas se tais transicoes
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ocorrem vindas de uma competi¢do entre o termo Zeeman, Hgs = 2 Kga /Mga € J'. Paraum FM

saturado (Mpp//H) podemos escrever a energia de um grao rodavel como:

E 1
ﬁ =3 RAsinZ(])RA—H’cos((pH—q)RA) 4.1)

com H' = H+J'/Mga. Para J' negativo e o eixo fécil de Mgy paralelo a H , Mgy ird se reorientar
de modo a ser paralelo a H e consequentemente a Mgy se H > Hga — J'/Mga € recuperard o
ordenamento original quando H < Hga +J'/Mga. Ap6s a reorienta¢do os UCS com J' negativo

contribuem para a RA negativa. Estas transicdes estdo mostradas na figurai4.18

Os mecanismos responsaveis pelas mudancas no Hc no EB, os quais foram atribuidos a
criacdo de defeitos, que deve afetar da mesma maneira Kg4. Por outro lado, os efeitos provo-
cados em Hgy e Kgy sdo opostos, explicando a anticorrelacao entre He e Hgq € 0 aumento da

coercividade.

Evolucao temporal do EB no sistema botfom pinned

Uma vez investigadas as modificacdes no EB dos sistemas bottom e top pinned, focaremos
no estudo das mudancas temporais do EB, como relatadas na sessao[2.1.3] Para tal estudo, esco-
lhemos o sistema bottom pinned uma vez que possuimos uma maior quantidade de informagdes

sobre as modificagdes estdticas induzidas em tal sistema.

As amostras foram irradiadas com duas fluéncias distintas: 5x 103 e 5x10'> fons/cm? e
foram medidas no AGFM em diferentes tempos ap0s a irradiacdo. Para cada fluéncia, foram
estudadas amostras mantidas a trés temperaturas distintas: 200 K (amostra resfriada); tempera-
tura ambiente (RT) e 350 K (aquecida). Em todas as temperaturas, as amostras foram mantidas
na auséncia de campo magnético aplicado. Todas as medidas foram feitas em temperatura am-

biente.

As figuras {.19] e [4.20] mostram os valores de Hgp normalizado pelo seu valor medido
imediatamente apos a irradiacdo (Hgpo) como fungdo do tempo apds a irradiacdo para as trés
temperaturas de armazenamento, para as amostras irradiadas a fluéncias de 5x 101> e 5x10!3
fons/cm?, respectivamente. Podemos ver em ambos 0s casos que a amostra mantida resfriada
nao apresenta aumento de Hrp como fun¢do do tempo e que as amostras mantidas nas demais
temperaturas obedecem bem uma lei logaritmica de aumento temporal, confirmando resultados
relatados na literatura em sistemas similares.">"®! Amostras ndo-irradiadas foram monitoradas

e ndo apresentaram variacdes temporais.
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Figura 4.19: Hgp/Hgpy como fungdo do tempo da medida ap6s a irradiagdo para a amostra irradiada a
fluéncia de 5x 10" fons/cm? mantida a trés temperaturas distintas: ambiente (circulos); 200 K (tridngu-
los) e 350 K (quadrados). A linha tracejada serve de guia aos olhos e as demais representam um ajuste
logaritmico dos dados.

O aumento obtido com o tempo apds a irradiacdo € bastante considerdvel, chegando até a
100% para a amostra aquecida irradiada com fluéncia de 5x 103 fons/cm?. Este valor é consi-
deravelmente maior que os obtidos na literatura até entdo (que chegam até 50%) em sistemas

170 116]

similares irradiados com ions, porém € da ordem do obtido em sistemas recém deposita-

dos que apresentam tal instabilidade temporal.”. Além disso, os tempos de saturacdo de Hep

(341 (7] 1ol o

sdo similares a sistemas recém-depositados “* e podem tanto diferir™ " como ser similares

sistemas irradiados com ions.

O sistema cuja evolugdo temporal do EB devida a irradiacdo i6nica € estudado na literatura
¢ IrMn/CoFe (com irradiagdes de He a 10 keV) e o cuja evolucao temporal € estudada imedi-
atamente apds a deposicdo € NiO/NiFe. Sendo assim, as diferengas nos tempos de saturacdo e

percentual de aumento com o tempo podem ser devidas a diferengas intrinsecas dos sistemas.

Outro fato que deve ser ressaltado é que nos sistemas irradiados com ions estudados na
literatura as amostras sdo tratadas termicamente antes das irradiacdes idnicas. Tal procedimento
pode levar a uma pré-estabilizac¢do do sistema o que poderia explicar o aumento méximo de Hgp

menor que o obtido no presente trabalho.
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Figura 4.20: Hgp/Hgpy como fungdo do tempo da medida ap6s a irradiagdo para a amostra irradiada a
fluéncia de 5x 10" fons/cm? mantida a trés temperaturas distintas: ambiente (circulos); 200 K (tridngu-
los) e 350 K (quadrados). A linha tracejada serve de guia aos olhos e as demais representam um ajuste
logaritmico dos dados. Os circulos vazados representam a amostra submetida a desmagnetizacao.

Na literatura é mostrado que amostras mantidas na presenca de campo na direcio contréria
a da deposicdo mostram uma reversdo temporal do EBP¥ na direcio contraria. No presente
trabalho, as amostras sdo mantidas na auséncia de campo externo, mas estio sujeitas a magneti-
zacdo remanente da camada FM. De modo a verificar a influéncia deste dltimo fator, a amostra
irradiada com fluéncia de 5x10'3 fons/cm? foi desmagnetizada aproximadamente 150 h apés a
irradiagdo, como pode ser visto na figura[d.20| (simbolos vazados). A amostra foi mantida nesta
condicdo e medida 24 h depois, desmagnetizada novamente e medida 3 dias depois (todos os

procedimentos feitos em temperatura ambiente).

Na figura §.20] podemos ver uma dréstica reducdo do EB 24h apds a desmagnetizagdo, o
que mostra uma grande instabilidade magnética em um tempo no qual o valor de Hgp atingiu
um valor de saturacdo. O fato de a reducdo do Hgp observada no processo de desmagnetizacao
ser o dobro (40%) do que o aumento temporal obtido na auséncia de campo, nos leva a hipétese
de que o Hgp ja havia acumulado um aumento de 20% até o momento da primeira medida e

que (até aproximadamente 150 h) a amostra ndo havia ainda atingido um estado estavel.

Outro fato interessante a respeito do aumento temporal nestes sistemas pode ser visto na
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figura Podemos ver que o aumento temporal obtido em temperatura ambiente € maior para
a amostra irradiada a fluéncia de 5x 10" (=25%) se comparado a fluéncia de 5x 10" (=~20%)

fons/cm?

. Isto pode ser explicado pelo fato de a fluéncia mais elevada gerar mais defeitos
que levariam a uma instabiliza¢do térmica de uma maior quantidade de graos AF. Porém, para
temperatura de 350 K a situag@o se inverte € vemos um aumento temporal percentual maior
para a amostra irradiada com fluéncia de 5x 10" (= 100%) se comparada & 5x 10'> (=~60%)
fons/cm?. Por outro lado, o valor absoluto de saturagio temporal do Hgg a 350 K da amostra
irradiada 2 fluéncia de 5x 10" é 15% maior que o da amostra irradiada a fluéncia de 5x10'3
fons/cm?. Tal fato pode nos levar a suposicio de que o aumento no Hgp obtido com a fluéncia
mais elevada a temperatura de 350 K seria um limite fisico para o sistema, dai a impossibilidade

de um aumento maior que 60%, ao passo que a fluéncia mais baixa pode apresentar um aumento

percentual maior por nio atingir tal limite.
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Figura 4.21: Hgp/Hgpo como funcgdo do tempo apds a irradiagdo para as amostras mantidas a tempe-
ratura ambiente (esquerda) e 350 K (direita) para as fluéncias de 5 x 10"3 (circulos) e 5x10'° fons/cm?
(quadrados).

Como ja mencionado, o efeito de mudanca temporal do EB depende da temperatura e nao é
observado em amostras submetidas a tratamentos térmicos. Sendo assim, esperariamos que pu-
dessem haver diferengas nas mudangas temporais do EB em amostras submetidas a irradiacdes
com correntes diferentes uma vez que o aumento desta pode provocar aquecimento macrosco-

. . . A . . 81115
pico, através de recozimento dindmico (dynamic annealing).*"">!

O efeito acima citado foi estudado no nosso sistema, onde foram feitas irradia¢des a fluéncia

de 5x 10" fons/cm? e correntes variando de 100 a 1000 nA/cm?. A figura ?? mostra o valor
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Figura 4.22: Hgp/H}Y como fungdo da densidade de corrente das irradiagdes idnicas, para fluéncia
constante de 5x 10! fons/cm?.

de Hgp normalizado pelo seu méaximo valor Hyz* (isto €, o valor no eixo fécil), imediatamente
apos a irradiagdo, como fungdo da corrente. Podemos notar que para correntes elevadas hd uma
leve reducdo de Hgp que pode ser explicada pelo recozimento dos defeitos criados durante a
irradiacdo i6nica. Porém no estudo da dependéncia temporal a temperatura ambiente (andlogo
a figura [4.19), ndo foi observada nenhuma diferenca entre as amostras irradiadas a diferentes
correntes. Talvez nenhuma diferenca tenha sido observada na taxa de variagdo temporal pois a
reducdo observada com a corrente foi pequena (da ordem de 10%) fazendo com que as possiveis
variagdes fiquem dentro do erro experimental. Dentre os experimentos futuros planejados estdo

irradiacdes a correntes ainda mais elevadas e em alta temperatura.
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5 Conclusoes

Neste trabalho foram analisadas as modificagdes provocadas pelo tratamento térmico e irra-
diacdes i0nicas nos sistema NiCu/IrMn e NiFe/IrMn, este ultimo em configuracdes bottom e top
pinned, onde foi verificado o efeito da fluéncia e natureza dos fons irradiados. Uma anélise da
dindmica temporal do EB foi feita no sistema IrMn/NiFe bottom pinned, onde foram estudados
efeitos de fluéncia, corrente, temperaturas de armazenamento e estado remanente da camada

ferromagnética.

Para o sistema IrMn/NiCu observamos um grande aumento na coercividade para amostras
implantadas com fons de Ge™. Tal aumento foi consideravelmente maior que o obtido com
tratamentos térmicos ou irradiacdes com Het e Ar™ e foi atribuido a mudancas na estrutura
do material FM, que permitem o aumento da rugosidade interfacial ou quebra da estrutura
magnética em dominios pela interacdo com o material AF. Foi mostrado que defeitos na regido
interfacial levam apenas a uma redugdo de H¢e assim como € necessario o acoplamento com o
material FM para observarmos um aumento neste tltimo. Tais experimentos reforcam a ideia
de que a interacdo FM/AF € responsavel pelo aumento de H¢, 0 que ocorre mesmo na auséncia

de HEB~

Para o sistema IrMn/NiFe as mudancas de Hgp € Hc observadas com a fluéncia para os
sistemas bottom pinned e top pinned corroboram a teoria de que defeitos gerados no material AF
sdo responsaveis pelas modificacdes. O papel dos defeitos gerados na interface foi investigado
com medidas de MEIS, feitas nas amostra como-feita, tratada e irradiada, mostrando que ndo
ocorre interdifusdo interfacial significante. Tais resultados reforcam a teoria de que o dano
estrutural causado € devido a defeitos pontuais gerados no sistema, que ndo afetam de forma

consideravel a estrutura interfacial.

Uma investiga¢do mais apurada da estrutura das amostras foi feita através de medidas de
XANES, que revelaram um processo de ordenamento quimico induzido apenas pela irradia¢ao
10nica. Tal processo estd de acordo com as modificagdes nas propriedades magnéticas, uma vez

que a fase quimicamente ordenada corresponde a valores mais elevados de EB.
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As modificagdes na coercividade mostraram um comportamento similar ao EB que foi in-
vestigado pela técnica FMR. A contribuicdo da coercividade vinda da anisotropia rodavel foi
obtida do ajuste das medidas através de simulagdes baseadas em um modelo fenomenolégico.
Hpg4 negativa foi explicada considerando graos roddveis com acoplamento antiparalelo capazes
de mudar a orientacio na presenga de campos magnéticos mais elevados. A anticorrelacdo ob-
servada nas modificacdes em H¢ e Hgy foi explicada devido aos defeitos criados pela irradiacao

i0nica, que causam mudancas inversas em Kzq € Hgy.

As mudangas temporais no EB de amostras irradiadas mostram uma instabilidade termica-
mente ativada, similar as observadas na literatura para sistemas irradiados e recém-depositados.
Os aumentos obtidos em diferentes fluéncias e temperaturas nos levam a conclusao da existéncia
de um limite fisico para o aumento do EB no sistema. Além disso € mostrado que o aumento
ocorre somente quando uma remanéncia residual é presente na camada FM, e que efeitos de

aquecimento devido a corrente de irradiacdo ndo afetam a evolug@o temporal do EB.

Em resumo, o estudo aqui apresentado trouxe uma maior compreensao de sistemas com
acoplamento interfacial FM/AF irradiados com fons, especialmente pela anélise cautelosa das
modificacOes na coercividade dos sistemas, ignorada na literatura na maioria dos casos. Tal
andlise mostrou que mesmo na auséncia de EB, podemos manipular a coercividade de filmes
finos se estes ultimos apresentam acoplamento FM/AF. A técnica de FMR associada a simu-
lacdes nos possibilitou relacionar a H- com a Hgy e assim explicar as modificagdes induzidas
pela irradiacdo i6nica na coercividade dos filmes, assim como obter informagdes sobre a ori-
entacdo do acoplamento interfacial relacionado a Hc. Além disso, o ordenamento quimico €
apontado aqui pela primeira vez como um possivel fator responsdvel pelo maior aumento de

Hgp induzido pela irradiacao idnica em comparacdo a tratamentos térmicos.
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F. Pelegrini, J. Geshev. Antiparallel interface coupling evidenced by negative rota-

table anisotropy in IrMn/NiFe bilayers

* Artigo publicado durante o periodo de desenvolvimento do Doutorado:
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