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RESUMO

Este trabalho de dissertacao de Mestrado trata do crescimento e analise das proprieda-
des magnéticas do sistema valvula de spin tipo bottom, crescidas pela técnica de magnetron
sputtering. As caracterizagoes de propriedades de transporte e magnetizacao foram fei-
tas pelas técnicas de resistividade e magnetometria usando SQUID. As caracterizagoes
do dicroismo magnético circular de raios X (XMCD) foram realizadas na linha de luz
DO8A-SGM no Laboratério Nacional de Luz Sincrotron (LNLS).

Este trabalho tem como objetivo principal obter o maior valor da magnetoresisténcia
(MR) com a inser¢ao de uma camada de nano-6xido (NOL) no meio da camada ferromag-
nética (FM) livre, o nimero total de amostras preparadas foi ao redor de 100, das quais
58 amostras foram para a obtencao da espessura 6tima e 38 amostras para a oxidacao da
nano-camada. O sistema preparado tem a seguinte estrutura:

e Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/WTi
e Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/NOL/NiFe/WTi

As analises destas estruturas mostram notaveis diferencas nas propriedades estruturais
e magnéticas devido & inser¢ao da camada nano-oxidada (NOL), como por exemplo a
formagao do anti-ferromagnético (AF) NiO na camada magnética livre, o aumento tanto
do valor da MR como do campo de exchange bias. Os valores dos momentos magnéticos
calculados a partir dos espectros XMCD usando as regras de soma mostram algumas
diferengas em comparacao aos valores teoricos, sendo a mais notével a variagao do valor
do momento magnético de spin nas camadas ferromagnéticas (FM), tanto na estrutura
com NOL como na sem NOL.



ABSTRACT

This Master dissertation is focussed on the study of system grown by magnetron
sputtering. The transport properties and magnetization were characterized by resistivity
measurements and magnetometry using a SQUID, respectively. X ray magnetic circular
dichroism (XMCD) measurements were performed at the DOSA-SGM beam line of the
Brazilian Synchrotron Light Laboratory (LNLS).

The main objetive of this work is the increase in the magnetoresistance (MR) value
by inserting a nano-oxide layer (NOL) in the middle of the free ferromagnetic (FM) layer
for the following structures:

e Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/WTi
e Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/NOL/NiFe/WTi

The insertion of the NOL layer has led do notable changes on the structural and mag-
netic properties of these systems: antiferromagnetics NiO growed in the free ferromagnetic
layer, the value of the MR has increased as well as exchange bias. The magnetics moments
obtained from the XMCD spectra differ from the theoretical values, being the changes
in the spin moment values the most prominent, for the samples with NOL and without
NOL as well.

The analyses of these structures show to notables differences in the structural and
magnetic properties due to insertion of the nano-oxide layer (NOL), as for example the
formation of the anti-ferromagnético (AF) NiO in the free magnetic layer the addition in
such a way of the value of the MR and the field of exchange bias binding . The valores
of the magnetic moments calculated from specters XMCD using the addition rules, show
some differences in comparison to the theoretical valéres, being more the notable, the
variation of the value of the magnetic moment of spin, in the ferromagnéticas layers
(FM), as much in the structure with and without NOL.
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Capitulo 1

Introducao

O estudo dos materiais preparados na forma de filmes finos tem sido beneficiado com
o desenvolvimento de equipamentos de ultra-alto vacuo que permitem o crescimento de
novos materiais na forma de multicamadas. Atualmente, filmes finos com a espessura de
nanometros podem ser fabricados usando técnicas como MBE (fluxo molecular epitaxial),
sputtering (pulverizagao catodica) e eletrodeposigao, entre outras. O empilhamento dos
materiais na forma de multicamadas possibilita a criagao de sistemas estratificados com
propriedades muito diferentes de seus materiais constituintes. A producao destes filmes
usualmente ocorre através das etapas de nucleagao e crescimento. Tais etapas implicam em

adsorc¢ao, difusao superficial, ligacoes quimicas e outros processos quimicos na superficie.

Os primeiros trabalhos feitos na forma de multicamadas foram realizados pelos cientis-
tas Dumont e Youtz [1] no ano 1940 nas estruturas de Cu-Au, as quais foram evaporadas
sobre um substrato de cristal. Nos anos de 1960 Cook e colaboradores [2]- [3], utilizando
duas fontes de evaporacao em estruturas metalicas FCC, tais como Ag-Au e Cu-Pd, fi-
zeram medidas de interdifusao entre as camadas constituintes. Posteriormente, Esaki e
colaboradores [4] propuseram a utiliza¢do de multicamadas com materiais semiconduto-
res, com espessuras menor que o livre caminho médio dos elétrons, como base para novos

dispositivos tecnologicos.

Hoje em dia, o interesse no estudo das propriedades magnéticas de filmes finos e mul-
ticamadas é devido as suas aplicagoes tecnologicas e aos estudos dos fundamentos fisicos
envolvidos, particularmente na tecnologia de registro magneto-6tico |[5|. Véarios fenome-
nos novos foram encontrados nestes materiais, incluindo propriedades elasticas anémalas

[6], anisotropia magnética perpendicular ao plano do filme [7] e um acoplamento de troca
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entre as camadas ferromagnéticas separadas por uma camada nao magnética. Este acopla-
mento oscila com a espessura da camada nao magnética (8], sendo a magnetoresisténcia

gigante (GMR) uma das propriedades mais valorizadas devido as suas aplicagoes [9].

A primeira evidéncia do aumento do valor da magnetoresisténcia em multicamadas
formadas por camadas magnéticas, separadas por uma camada nao magnética, foi ob-
tida por Binash [10] nos sistemas Fe/Cr acoplados antiferromagneticamente, crescido
por MBE. A primeira evidencia experimental da GMR foi feita por Baibich [9], mos-
trando uma diminui¢ao na resistividade por um fator de 2 a 4K, pela aplicacao de um
campo magnético de 20 kOe. Posteriormente Parkin [8] mostrou que os valores de GMR

poderiam ser maiores se as amostras fossem crescidas pela técnica de Sputtering.

No ano 1991 Dieny e colaboradores [11] produziram um novo tipo de estrutura com
propriedades interessantes, por eles denominados de Efeito Valvula de Spin ( Spin-
Valve Effect). Ela consiste de duas camadas ferromagnéticas nao acopladas, separadas
por uma camada nao magnética, sendo que uma das camadas ferromagnéticas tem uma
magnetizagao fixa criada pelo contato com uma camada antiferromagnetica, devido a uma
anisotropia chamada de polariza¢ao por troca ou de intercaAmbio (ezchange bias). Atual-
mente estes sistemas vém sendo desenvolvidos com algumas mudangas nas suas estruturas
como, por exemplo, adicionando uma fina camada (alguns dngstrons) de um outro mate-
rial ferromagnético nas interfaces. Dessa forma obtém-se uma maior valor da GMR [12].
Mais recentemente, foram estudadas valvulas de spin contendo uma camada de d¢xido
de alguns nanémetros (nano-ozxide layer NOL) na estrutura CoFe/Cu/CoFe/Cu/CoFe,

registrando maiores valores de GMR [13].

Nesta dissertagao de Mestrado sera apresentado um estudo mais detalhado dos efeitos

da insercao de uma camada NOL na camada FM livre de uma valvula de spin tipo bottom

FeMn/NiFe/Cu/NiFe

Com o desenvolvimento da radiagao sincrotron no Brasil, é possivel estudar os efeitos
magneto-6pticos que atuam na faixa dos raios X. O dicroismo circular magnético de raios
X (XMCD), proposto por Erskine e Stern [14], e explorado posteriormente por Schiitz [15]
e Chen [16] é uma ferramenta poderosa para a pesquisa de nanoestruturas magnéticas, pois

apresenta um caracter seletivo tanto em relagdao ao elemento quimico quanto em relagao
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a banda de energia de interesse. A principal vantagem ¢é a possibilidade da determinagao
das contribuicoes individuais dos momentos orbitais e de spin separadamente, para cada
elemento quimico, através do uso das regras de soma. A seletividade e a sensibilidade

fazem esta técnica ser tnica no estudo de materiais magnéticos.

Aplicadas aos resultados experimentais o XMCD tem potencialidades que nao sao
encontradas nas técnicas magnéticas tradicionais. Um de seus maiores potenciais ¢ a

determinagao quantitativa dos momentos magnéticos de spin e orbital e as anisotropias.

Nesta dissertacao de Mestrado & técnica de dicroismo circular magnético de raios
X (XMCD) foi usado para o estudo tanto das interfaces como do meio da camada da

estrutura vélvulas de spin tipo bottom.

e No capitulo (2) faz-se uma descrigao do magnetismo em filmes finos.

e O capitulo (3) é dedicado ao estudo do efeito de valvulas de spin e das modifica¢oes

nelas produzidas pela inser¢ao de uma camada de 6xido.

e No capitulo (4) descreve-se os aspectos tedricos do dicroismo circular magnético de

raios X.

e No capitulo (5) apresentam-se os detalhes experimentais: produgao e técnicas de

caracterizagbes (magnetoresisténcia e magnetiza¢do), e a montagem experimental
das medidas de XMCD feitas na linha de luz DOSA-SGM no Laboratério Nacional

de Luz Sincrotron.

e No capitulo (6) apresentam-se os resultados experimentais e as discussoes.

O capitulo (7) apresenta as conclusoes.



Capitulo 2

Magnetismo em Filmes Finos

O magnetismo é uma manifestacao macroscopica de um fenoémeno microscopico que é co-
nhecido desde a antigiiidade, mas seu entendimento teve que aguardar o desenvolvimento
completo da mecanica quantica. As propriedades magnéticas da materia se originam a
partir dos momentos magnéticos dos elétrons no atomo. As descobertas do elétron (J.
J.Thompson 1892) e do nucleo (Rutherford 1910), a observacao do efeito Zeeman no
ano 1896, a descoberta do momento angular intrinseco do elétron "spin"(Uhlenbeck e
Gousmit 1925), comprovados experimentalmente por Stern e Gerlach no ano 1922, assim
como o nascimento da teoria quantica no inicio do 1900, permitiram o entendimento das
propriedades fundamentais do magnetismo na matéria. O magnetismo ¢ um fenémeno
de condugao eletronica, fraco em comparacao aos efeitos electrostaticos, e sutil em suas
manifestacoes. E explicado pela teoria da mecanica quéntica, tendo sua origem no prin-
cipio de exclusao de Pauli e na existéncia do spin do elétron, conduzindo a uma grande

variedade de forgas de curto e longo alcance.

Nanoestruturas podem ser definidas como materiais constituidos por cristais ou mo-
léculas com dimensoes da ordem de 1-100 nm. O interesse nestes materiais nas tltimas
décadas surgiu devido as consideréaveis variagoes em suas propriedades fundamentais, se-
jam elétricas, 6pticas ou magnéticas, decorrentes da redugao das dimensoes & uma escala
nanométrica [17]. Materiais estruturados artificialmente, compostos de diferentes fases,
sao conhecidos geralmente como heteroestruturas e podem ser formadas por duas ou mais
camadas. Sistemas de multicamadas sao heteroestruturas formadas por muitas camadas
ordenadas de forma geralmente peridédica. Assim, os materiais compostos de monocris-

tais que tém a mesma estrutura cristalina, e apresentam um perfeito empilhamento das
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camadas, sao denominadas super-redes. Os filmes finos formados segundo uma determi-
nada ordem, alternando materiais metalicos de diferentes composi¢oes magnéticos ou nao
[18], podem formar estruturas ndo encontradas na natureza. A Figura 2.1 ilustra uma

multicamadas magnética.

——» Camada Protetora

— Camada ndo magnética (t,)

— Camada magnética (1)
— Camada Buffer

Substrato

Figura 2.1: Esquema de uma multicamada magnética

2.1 Ferromagnetismo

O termo ferromagnetismo (FM) ¢ usado para caracterizar o comportamento magnético
intenso. A origem deste forte magnetismo é a presenca de uma magnetizacao espontinea
produzida por um alinhamento paralelo dos spins. De todos os elementos puros, o ferro-
magnetismo sé ocorre em trés metais de transicao 3d, ferro (Fe), cobalto (Co) e niquel
(Ni) e suas ligas, e nas Terras Raras 4f. As propriedades destes materiais sdo resumidas

a seguir [19]

1. Abaixo da temperatura de Curie, T¢, eles possuem uma magnetizagao espontanea
Mg(T). Esta é resultado de uma complexa intera¢ao de troca explicada pela me-
cénica quantica (interagdo de Heisenberg) na qual a energia é minima quando os

momentos magnéticos estao paralelos.

2. A intensidade da magnetizac¢ao espontanea Mg(T) depende da temperatura, e tem
o valor maximo em 0K, diminuindo quando a temperatura aumenta, e é zero acima

da temperatura de Curie T¢.
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3. Se os materiais forem aquecidos acima da temperatura de Curie, a magnetizagao
espontanea desaparece, e o material torna-se paramagnético com seus momentos

magnéticos idnicos orientados aleatoriamente.

4. Resfriando-os a uma temperatura inferior & T, a magnetizagdo espontinea rea-
parece com mesma intensidade, mostrando que nao ha mudangas estruturais ou

quimicas durante o aquecimento.

5. Os materiais ferromagnéticos podem apresentar, mesmo com magnetizagdo espon-

tanea, auséncia de magnetizacao macroscopica aparente.

Weiss (1907) propos a existéncia de momentos magnéticos, os quais estao acoplados em
um metal ferromagnético por um campo macroscopico, conhecido como campo molecular.
Este modelo que relaciona a natureza dos momentos magnéticos em materiais FM, conduz
a dois pontos de vista diferentes: pode ser associado ao modelo de Heisenberg (momentos
magnéticos localizados ) ou com o modelo de Stoner (magnetismo itinerante ou teoria
de banda). O primeiro inclui os modelos de spin classico (tipo Heisenberg 3D, Ising 2D
ou modelo XY com anisotropia axial e planar), relacionados com as transi¢oes de fase
magnéticas. O segundo, pela teoria de banda com polarizacao de spin, considerando a
aproximacao de densidade de spin local, descreve o estado fundamental magnético de

sistema 3D ou 2D.

O comportamento magnético proximo a uma superficie (ou interface) em um solido
magneticamente ordenado pode diferir muito em relagao ao seu interior. Os atomos proxi-
mos & superficie de um material mostram constantes de rede diferentes na direcao normal
a sua superficie (geralmente menor). Existem também evidéncias de que os momentos
atomicos proximos a superficie apresentam valores que sao diferentes dos seus valores
massivos. As propriedades magnéticas fundamentais vao depender do meio local, do tipo
de simetria, do tipo de rede e da distancia entre 4tomos vizinhos. De forma que nao é
surpresa que os momentos magnéticos, a temperatura de Curie, a anisotropia magnética e

o acoplamento magneto-elastico possam diferir quando comparados aos valores massivos.
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2.2 Magnetismo Associado aos Elétrons Itinerantes

Uma das propriedades mais importantes das multicamadas é a estrutura de banda eletro-
nica que determina a condugao dependente de spin e é responsavel pelo efeito da mag-
netoresisténcia gigante (GMR). A teoria de elétrons itinerantes é usada para descrever
as propriedades magnéticas dos metais; ela estd baseada no fato de que os elétrons nao
permanecem ligados aos atomos, ou seja, eles viajam através de todo o so6lido, de forma
que o ferromagnetismo dos metais de transi¢ao (Fe, Co e Ni) e suas ligas, assim também

como o paramagnetismo de Pauli podem ser explicados

Em sistemas metélicos em geral, os elétrons responsaveis pela condugao sao principal-
mente aqueles que ocupam estados proximos ao nivel de Fermi (ex). Nos metais nobres a
condugao ¢ feita basicamente pelos elétrons que ocupam as bandas s e p, pois as bandas d
nestes metais estao totalmente preenchidas e bem abaixo do nivel de Fermi. Entretanto,
nos metais de transi¢ao, além das bandas d cortarem o nivel de Fermi, elas estao alta-
mente hibridizadas com as bandas s-p, portanto, os elétrons d participam ativamente da
condugao, sendo também estes, os principais responséveis pelo magnetismo. Por outro
lado, num metal magnético, estabelece-se uma distingao entre elétrons com spin majori-
tario (spin na diregao paralelo ao vetor de magnetizagao) e spin minoritario (na diregao
antiparalela ao vector magnetiza¢ao) de maneira tal que os momentos magnéticos sao o
reflexo de um desbalango entre estes dois tipos de spin. Para ilustrar este desbalanco na
populagao na densidade de estados préoximo ao nivel de Fermi, tomemos por exemplo o

sistema Co/Cu (Figura 2.2).

Num metal nao magnético, como o Cu, as bandas para os spin majoritario e minoritario
sao idénticas, dando lugar, a um momento magnético efetivo nulo e portadores de corrente
nao polarizados. No entanto, para um metal ferromagnético, como o Co, para evitar uma
alta energia que representa ter uma alta densidade de estados no nivel de Fermi, apresenta
um deslocamento relativo entre as bandas de spin majoritario e minoritario que permite
diminuir a energia total do sistema. Aqui é onde acontece o desbalanco de spin, sendo
o momento magnético efetivo, a diferenca entre as ocupagoes das duas bandas de spin
disponiveis. Este deslocamento em energia entre as duas bandas de spin majoritario e

minoritario recebe o nome de energia de troca.
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Figura 2.2: Esquema da densidade de estados (DOS) como uma func¢ao da energia para Cu e
Co. No caso do Cu a estrutura de bandas é a mesma para os dois canais de spin e no caso do
Co as bandas de spin minoritario e majoritario apresentam um deslocamento relativo entre elas
[17].

Um dos mecanismos principais para que a GMR ocorra é a existéncia de espalhamento
eletronico dependente do spin, isto ¢, que os elétrons com spin majoritario e minoritario
sejam espalhados com diferentes intensidades, o que equivale a assumir que a corrente é
carregada por dois canais independentes de elétrons de condugao associados com os dois
tipos de spin. As causas que produzem esta assimetria nos resultados do espalhamento
dependem das caracteristicas do sistema considerado, sendo algumas delas os potenciais
espalhadores dependentes de spin na amostra, diferentes densidades de estados eletronicos
para cada tipo de spin proximo ao nivel de Fermi, diferentes velocidades de Fermi para
cada spin, etc. Assim nos metais FM, nao é necessario que existam potenciais espalhado-
res dependentes de spin, a dependéncia da condutividade com o spin eletronico decorre
do fato dos estados de spin majoritario e minoritario estarem deslocados em energia, e
portanto serem diferentes proximos ao nivel de Fermi. Por tal motivo, a razao com que os
elétrons sao espalhados e a condutividade sao dependentes de spin mesmo que os centros

espalhadores sejam independentes de spin.

A presenga de interfaces em uma multicamada magnética adiciona novas e importantes
caracteristicas a nossa discussao do transporte eletronico. Cabe salientar ainda que a

presenca de rugosidades nas interfaces entre as camadas desempenha, também, um papel
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importante.
2.3 Magnetoresisténcia Anisotrépica

As propriedades de transporte eletronico que envolvem campos magnéticos sao chama-
das efeitos galvanomagnéticos ordinarios. Estes efeitos para os materiais ferromagnéticos
(FM) sao denominados eztraordindrios, devido a sua maior intensidade em comparagao
aos efeitos ordinarios. Os efeitos andmalos variam sua intensidade porque o papel exercido
pelo campo externo é substituido por um campo interno proporcional a magnetizacao, a
qual é geralmente de maior intensidade do que o campo aplicado. O mecanismo pelo qual
o campo interno microscopico associado com a magnetizagao (M) acopla-se & densidade
de corrente nos FM esta associado a interacao spin-orbita entre a trajetéria do elétron
(6rbita) e & magnetizacao (spin). Assim, enquanto os efeitos ordinarios sao cléssicos, os
efeitos andmalos sao quanticos na sua origem. Logo, os efeitos galvanométricos ordinarios
surgem da parte macroscopica da densidade de fluxo, pugH, onde po e a permeabilidade
do vacuo e H o campo aplicado enquanto que os efeitos anomalos surgem da parte mi-

croscopica da densidade de fluxo oM.

A magnetoresisténcia extraordinaria ou magnetoresisténcia anisotropica (AMR), de-
pende do sentido da magnetizacao espontanea. Temos assim como parametros a R
quando o sentido da corrente é perpendicular ao sentido da magnetizacao e a R quando
o sentido da corrente é paralelo ao sentido do magnetizacao; definimos a magnetoresis-
téncia como a mudanga relativa da resisténcia entre um estado de saturagao magnética e

um estado desmagnetizado;

AR Ry —R.
R R

(2.1)

onde Ry é a resisténcia em campo zero. Antes de chegar a saturagao, as magnetizagoes
dos diferentes dominios magnéticos podem apontar para diferentes sentidos, e assim a

medigao da resisténcia ¢ a soma de duas componentes;

R(0) = Ry sin®*(0) + Ry cos*(0) (2.2)
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onde 6 é o angulo entre o sentido da corrente e a magnetizacao. Esta dependéncia
com o angulo é devida ao acoplamento spin-6rbita, o qual induz uma mistura dos spins
up e down na sub-banda d. Uma explicagao mais rigorosa deste fenomeno ¢é apresentada

na referéncia [20].
2.4 Magnetoresisténcia Gigante

A magnetoresisténcia gigante (GMR) é uma das mais fascinates descobertas no campo do
magnetismo em filmes finos e é de grande interesse tecnologico. Apods seu descobrimento
em 1988, dispositivos baseados neste novo fendmeno foram fabricados tais como cabecas
de leitura magnética, discos rigidos para computadores e sensores de campo magnético, ja
disponiveis no mercado. O estudo detalhado do transporte eletrénico dependente do spin
nas estruturas magnéticas levaram & uma compreensao da fisica da GMR, possibilitando
estes avancgos nas suas aplicagoes. A GMR distingue-se da magnetoresisténcia ordinaria e
da magnetoresisténcia anisotropica (AMR), as quais estao presentes também nos sistemas
de multicamadas e granulares. A magnetoresisténcia ordinéria é devida ao efeito da forga
de Lorentz sobre a trajetoria de um elétron, e ao campo magnético aplicado. A AMR
tem sua origem na interacao spin-Orbita e leva a resisténcia a depender das orientagoes
relativas das magnetizagoes e da corrente elétrica. Assim, também a magnetoresisténcia
tunel (TMR) é observada em jungoes magnéticas de efeito tunel, na qual o FM é separado
por uma camada de material isolante. A GMR e a TMR sao determinadas pela orientagao
relativa dos momentos magnéticos as camadas FM. A GMR ¢é observada em estruturas
de multicamadas magnéticas, e portanto a fisica esté relacionada ao transporte eletronico
dependente de spin em sistemas metéalicos complexos. Por outro lado, a TMR é observada
em sistemas multicamadas, onde o transporte é uma conseqiiéncia do tunelamento do spin

polarizado.

Para que o efeito de GMR aconteca em multicamadas magnéticas, duas condigoes

devem-ser consideradas:

e A obtencao de duas configuragoes magnéticas, uma com alinhamento antiparalelo e

outra com alinhamento paralelo das camadas magnéticas.
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e As espessuras das camadas individuais devem ser pequenas comparadas ao livre

caminho médio dos elétrons de conducio (~ 100A).

Para aplicagao tecnologica, o ideal é encontrar sistemas que, & temperatura ambiente,
apresentem a mais alta GMR possivel para valores do campo de saturagao relativamente
baixos. A procura desses sistemas requer, do ponto de vista tedérico, o melhor conhe-
cimento dos mecanismos envolvidos no efeito da GMR. Na atualidade, com o progresso
extraordinério que vem sendo feito na area da engenharia dos materiais, é cada vez maior a
diversidade de sistemas nano e microestruturados que apresentam GMR, e de acordo com
as particularidades de cada sistema e o grau de refinamento desejado é que se determinam

os modelos utilizados para descrever o efeito.

2.4.1 Tipo de Geometria

O efeito GMR tem sido obtido em dois tipos de geometria: quando a corrente é apli-
cada no plano das camadas magnéticas (geometria CIP!), quando a corrente ¢ aplicada,

perpendicular as camadas (denominada também geometria CPP?).

Na geometria CIP (usada nesta tese), a corrente elétrica flui paralelamente aos planos
das camadas (Figura 2.3). Nesta geometria, as resisténcias das amostras sao relativamente
grandes, e portanto, podem ser medidas utilizando técnicas convencionais. A principal
fonte de espalhamento neste sistema sao as impurezas nas camadas (bulk), sendo esse
efeito de menor grau nas interfaces e suas rugosidades, ocorrendo quando os elétrons

passam de uma camada para a outra.

A geometria CPP (Figura2.3) é mais complicada do ponto de vista experimental.
Nesta geometria o comprimento da amostra ¢ justamente a espessura da camada, a qual
é bem menor do que as dimensoes laterais da amostra. O espalhamento nas interfaces é
dominante se as dimensoes (perpendiculares a superficie) das camadas na estrutura sao
menores do que o livre caminho médio dos elétrons. Neste tipo de geometria, um problema

é a resisténcia baixa devido as espessuras pequenas das camadas.

'Do inglés Current in-plane
2Do inglés Current perpendicular to plane
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Geometria CPP
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Geometria CIP
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Figura 2.3: Esquema da diferenga entre a geometria CPP e CIP

Sabe-se atualmente, que o espalhamento nas interfaces é a causa principal da GMR
em sistemas com camadas FM feitas de Fe e de Co; enquanto que nos sistemas com a liga

NiFe o espalhamento do bulk ¢ considerado predominante [21].

Em resumo, pelo fato das espessuras das camadas na maioria dos sistemas empregados
serem macroscopicas, o papel da rugosidade interfacial pode ser muito importante para a
GMR na geometria CIP, enquanto que, o efeito de impurezas e defeitos na interface podem
ser despreziveis na geometria CPP, dependendo das dimensoes da amostra na direcao da
corrente. Isto ocorre, por exemplo, se a espessura da amostra for muito menor que o livre
caminho médio devido ao espalhamento por impurezas neste caso, o regime de transporte

¢ chamado de balistico.
2.4.2 Mecanismo Fenomenolégico do Efeito de GMR

Nos metais, os elétrons com energias proximas ao nivel de Fermi contribuem para o trans-
porte mas para entender a GMR é importante considerar que os elétrons se propagam com
uma alta velocidade e sentidos arbitrarios através das camadas, e a diferenga de poten-
cial aplicado implica numa aceleragao dos elétrons, no sentido do campo magnético. Os
processos de espalhamento sao a causa da resistividade elétrica. O mecanismo fenomeno-
logico do efeito GMR pode ser explicado com base no espalhamento eletronico dependente
de spin. Assim, nas multicamadas magnéticas, o efeito de GMR depende da resisténcia e
do angulo entre as orientacoes das magnetizacoes das sucessivas camadas magnéticas. A

variacao angular da resisténcia nas estruturas de valvulas de spin é descrita pela expressao
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fenomenologica:

1 —cosf
R(0) = Rp=0) + ARcmr( 5 ) (2.3)
ARgumr
RO =0) (2:4)

onde # ¢ o angulo entre as orientagoes das magnetizacoes na camada ferromagnética
livre e presa [11]. A equagdo (2.4) é denominada a razdo GMR, onde o numerador indica
a diferenca entre os estados de méxima e minima resisténcia sendo normalizadas com o
valor no estado de saturacdo magnética (estado de minima resisténcia), isto quando o
angulo entre a magnetizacao das camadas magnéticas ¢ zero.

A GMR pode ser explicada qualitativamente usando o modelo de Baibich et al. [9],
no qual a condutividade elétrica em metais pode ser descrito, em termos de dois canais de
condugao independentes, correspondendo aos elétrons com spin up e down, os quais sao
distinguiveis conforme a projegao de seus spins ao longo do eixo de quantizagao. Assim, em
metais FM as razoes de espalhamento dos elétrons com spin up e down sao diferentes. De
acordo com este modelo, a corrente elétrica é devida aos elétrons das bandas de valéncia
sp com sua baixa massa efetiva e alta mobilidade. A banda d é importante porque
proporciona estados finais para o espalhamento dos elétrons sp. Para os FM a banda d
tem uma desdobramento, de modo que a densidade dos estados nao é a mesma para os
elétrons com spin up e down no nivel de Fermi. A probabilidade de espalhamento nestes
estados é proporcional & sua densidade, de modo que o espalhamento seja dependente do
spin, isto é, nao ¢ a mesma para os dois canais de conducao. Temos que a condutividade
de um metal é a soma de duas condutividades independentes para os dois tipos de spin e

esta pode ser definida de acordo com a seguinte relagao:

oc=o01+0| (2.5)
onde o7 e 0| sao as condutividades para o spin up | e spin down | respectivamente.

Uma descri¢ao da origem da GMR na geometria CIP pode ser obtida através do uso

do modelo simples de resistor [22|. Considerando as configuragbes magnéticas colineares,
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como na Figura 2.4, é assumido que o espalhamento é intenso (fraco) para os elétrons
com spin antiparalelo (paralelo) ao sentido da magnetizacao. Para as camadas magnéticas
alinhadas em paralelo, os elétrons com spin up passam através da estrutura quase sem
espalhamento, pois a orientagao do seu spin tem o mesmo sentido da magnetizacao das
camadas. Os elétrons com spin down sao fortemente espalhados nas camadas FM, pois seu
spin é antiparalelo ao sentido da magnetizacao das camadas. Se a condugao acontece em
paralelo para os dois canais de spin, a resisténcia total da multicamadas é minima, sendo
determinada principalmente pela elevada condutéancia dos spin up. Para as multicamadas
com alinhamento antiparalelo, os elétrons com spin up e down sao espalhados fortemente
em cada uma das camadas FM, pois nestas camadas o spin é antiparalelo ao sentido da

magnetizagao, e neste caso a resisténcia total da multicamada ¢ elevada.

De acordo com este modelo, cada camada magnética (e cada interface) é tratada como
um resistor independente Dentro de cada um dos canais de conducao, os resistores sao
adicionados em paralelo ou em série, dependendo da relacao entre o livre caminho médio
e as espessuras das camadas. Em um sistema de quatro camadas, como mostra a Figura
2.4 de dois filmes com duas camadas FM e NM cada um, pode-se escolher o eixo de quan-
tizacao do spin como sendo colinear ao sentido da magnetizagao. Dentro de cada camada
FM, o spin do elétron pode ser paralelo (spin majoritario) ou antiparalelo (spin minori-

tario) ao sentido de magnetizagao. As resistividades dos spin majoritario e minoritario

1 p A X

/ / / \
/[ oK Ko<\
/ N\ \ \

/ e & \ = A

Spin up Spin down Spin up Spin down
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Ry | "Ry |

Figura 2.4: Tlustracao do transporte eletréonico num sistema de multicamada para alinhamento
paralelo (a) e antiparalelo(b) das magnetizagoes das camadas magnéticas. Os sentidos das mag-
netizagoes sao indicados pelas setas. A figura representa as trajetorias dos elétrons para os dois
sentidos dos spins. O espalhamento nas interfaces é menor para os spins majoritarios do que
para os minoritarios. A figura inferior representa o esquema equivalente de resistores.
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das camadas FM sao diferentes e podem ser definidas como p; e p|, respectivamente. A
resisténcia da bicamada, constituida pelas camadas FM e NM, para os dois canais de spin

¢ definida como:

Ry = pymdnw + pridem (2.6)

onde pyas € dypy denotam a resistividade e a espessura da camada NM e dpy, € a espessura

da camada FM. A resisténcia total é dada pelas seguintes relagoes:

o R,

Rp = 2.7

P RT + Rl ( )
Ri+R

Rap = (%) (2.8)

onde Rp e Rap sao as resisténcias para o alinhamento paralelo e antiparalelo, respectiva-

mente.

A razao MR é determinada pela expressao:

AR  Rap—Rp (Ry—R))?
R Rp 2RR

(2.9)

Note que nesta equagao a GMR ¢é normalizada em relagao ao estado de saturagao
magnética. De acordo com esta definicao a GMR, pode ser maior do que 100% o que é
usado na maioria das vezes na literatura dedicada & GMR, e sera adotado neste trabalho.
Os principais fatores que determinam a GMR sao obtidos substituindo-se a equagao (2.5)

em (2.8), obtendo uma expressao geral que leva em conta a resistividade da intercamada:

AR —1 2
R 2(a + @)(1)4_ M) (2.10)
a pTdF]\/I pTdFM

onde o parametro de assimetria do spin ¢ definido por a@ = p;/p;. Desta equagao, a
magnitude da GMR é fortemente dependente da assimetria do spin na resistividade entre

os dois canais de conducao nas camadas FM. Maior assimetria, « >> 1 ou a << 1, é um
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requisito importante para obter valores maiores da GMR. Se nao existem assimetrias de
spin na resistividade dos canais de spin, &« = 1, a GMR sera zero. Para obter maiores
valores da GMR, é importante ter uma baixa resistividade da camada NM. Assumindo
que a resisténcia na intercamada é pequena em comparagao a resisténcia nas camadas
FM, neste limite, a expressao para a GMR ¢ dada por:

AR _ (p—p1)* _ (a—1)°

— — 2.11
R 2p1p1 o 240

Varias teorias foram propostas para modelar a GMR, nos sistemas de multicamadas.
Uma delas propoe a resolugao da equacao do transporte de Boltzmann, para as diversas
camadas do sistema. Esta teoria ignora a estrutura real da banda da multicamada, e
portanto, nao pode ser aplicada para descrever a GMR quantitativamente, devido & sua
incapacidade em descrever os efeitos quanticos, decorrentes das dimensdes nanométricas
das estruturas onde é necessario uma abordagem com a mecanica quantica. Existem di-
ferentes formulagoes dentro da mecénica quantica para descrever a teoria de transporte
como as feitas por Kubo e Landauer [23, 24]. A teoria feita por Kubo considera o trans-
porte eletronico num sistema metalico desordenado como uma resposta linear ao campo
elétrico aplicado. O segundo formalismo, de Landauer, descreve a condutancia do ponto
de vista dos elétrons de transmissao através de um condutor, e é aplicada ao transporte
mesoscopico. Os modelos tedricos desenvolvidos para explicar a GMR podem ser encon-

tradas nas referéncias: [21, 24, 23, 25, 26|, entre outras.

2.4.3 Parametros que Determinam a GMR

O efeito de GMR é resultado da conduténcia e do espalhamento, ambos dependentes do
spin, nas camadas FM e nas interfaces FM/NM. Nas multicamadas magnéticas existem
fatores tais como as espessuras, rugosidades, composi¢ao, impurezas, temperatura e a
dependéncia angular; que sao parametros que vao determinar um valor 6timo ou ruim
da GMR. A seguir alguns destes fatores serao abordados exemplificando com resultados

experimentais.

Um dos parametros principais que vai determinar a magnitude da GMR ¢ a espessura
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tanto da camada NM como da camada FM 3. A primeira permite fazer comparacoes entre
as configuracoes paralela e antiparalela das magnetizacgoes, e a presenga do acoplamento
de troca nas oscilagoes entre os estados FM e AF. Esta contribuicao oscilatéria se reflete
no grau de acoplamento AF, o qual é alcancado quando o campo magnético é nulo. A
valvula de spin é a estrutura onde melhor se pode observar esta dependéncia, e isto é
devido ao fato de ter uma camada FM com uma magnetizacao fixa. Entretanto, para
pequenas espessuras da intercamada, as camadas magnéticas podem ter um acoplamento
FM devido a presenga de centros de aprisionamento ou pinholes (buracos) na camada

NM, levando & diminuicao da razao de GMR.

A dependéncia da GMR com a espessura da camada NM foi estudada por Dieny et al.
[27] que concluiram que o valor da GMR diminui com o aumento da espessura da camada
NM (ver Figura 2.5a). A explicagdo é que o aumento da espessura da camada NM favorece
o aumento da probabilidade de espalhamento quando os elétrons passam através desta
camada, o que reduz o fluxo de elétrons entre as camadas FM, causando a reducao da
GMR. Os maiores valores da GMR podem ser alcancados quando a camada NM é a mais
fina possivel, de forma a ter a menor quantidade de espalhamento no bulk. Assim, deve ser
levado em conta que esta reducao é limitada pela presenca de pinholes (buracos) através

desta camada, o que impede o alinhamento antiparalelo das magnetizacoes e suprime a
MR.

Na Figura 2.5b, mostra-se a variacao da espessura da camada FM livre, observa-se as
trés curvas que estao caracterizadas por um méximo na mesma faixa de espessuras (entre
6 e 10 nm), esta faixa depende da posi¢ao dos centros de espalhamento dependentes do
spin [28]. No caso do espalhamento interfacial dependente de spin, o méximo ocorre para
pequenas espessuras. A diminuigdo da GMR para maiores espessuras é devido ao aumento
do desvio (shunting) da corrente na parte interna das camadas FM. A diminui¢do para

menores espessuras ¢ devido ao espalhamento nos limites externos (substrato, buffer e

capping layer).

3Nesta caso nos referimos a camada FM livre, nas valvulas de spin
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Figura 2.5: Variacao da MR a temperatura ambiente da valvula de spin, MR versus espessura
da camada NM (a), MR versus a espessura da camada FM livre [26]

2.5 FEzxchange Bias

Grande parte da pesquisa no magnetismo de filmes finos tem sido relacionada as proprie-
dades associadas as interfaces destes materiais. Uma das mais interessantes, tanto para o
estudo bésico como por suas aplicagoes tecnoldgicas, é a interface entre um material FM
e um material AF. Nesta estrutura, a anisotropia pode se comportar como unidireccional,
pois o ciclo de histerese associado a estrutura AF/FM é deslocado do centro em campos
magnéticos diferentes de zero (Figura 2.6). Esta é uma caracteristica que ndo se encon-
tra em materiais ferromagnéticos massivos. Este fendmeno é conhecido como exchange
bias (EB). Experimentalmente o EB ocorre quando os spins da interface AF/FM estao
ordenados numa diregao preferencial. Isto pode ser obtido pelo crescimento da amostra
na presenca de um campo magnético estatico, ou resfriando a amostra a uma tempera-
tura entre a temperatura de Neél e a de Curie, em presenca de um campo magnético,
(Tv < T < Te onde Ty e Te s@o a temperatura de Neél e Curie, respectivamente). Isto
causa um deslocamento unidireccional da curva de histerese do FM no sentido contrario

ou no mesmo sentido do campo aplicado, além de ocorrer um aumento na coercitividade.
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Figura 2.6: Curvas de histerese: a)material ferromagnético massivo, b)material FM em contacto
com um material AF, note-se o aumento da coercitividade, ¢) quando o sistema é aquecido acima
da temperatura de Neél e resfriado em presenca de um campo magnético

Se este deslocamento do centro da curva de histerese é contrario ao campo aplicado du-
rante o crescimento ou resfriamento, Hg é conhecido como EB negativo ou normal e foi
descoberto por Meiklejhon e Bean [29]. Quando o deslocamento é no mesmo sentido do
campo aplicado, Hg chama-se EB positivo e foi descoberto por Nogués et al. [30]. Embora
a descoberta original tenha mais de 40 anos, uma compreensao completa do fenémeno de
EB e dos mecanismos que o acompanham nao foi alcangada até agora. Varios modelos
tentam explicar os resultados experimentais obtidos. Estes apresentam diferentes abor-
dagens sobre a estrutura da interface e a formagao de dominios no AF. Embora estes
modelos expliquem em graus diferentes a maioria dos fené6menos comuns relacionados ao
EB negativo, nao conseguem explicar alguns resultados experimentais mais recentes como
a transicao do EB negativo ao EB positivo, e a inversao assimétrica da magnetizacao,

entre outras.



Capitulo 3
Valvulas de Spin

A spintronica e a magneto-eletronica, apesar de possuirem nomes diferentes, estao relacio-
nadas ao mesmo efeito, isto é, & manipulagao ativa do grau de liberdade do spin do elétron
em sistemas do estado solido. Pode-se afirmar que este ¢ um novo campo da eletrénica, a
qual nao se baseia na condugao por elétrons ou buracos, como em um semicondutor, mas
sim nas propriedades de transporte dos spins majoritarios e minoritarios dos elétrons. Es-
tes fendomenos de spin eletronico tiveram aplicagoes imediatas desde a primeira observagao
da magneto- resisténcia gigante (GMR). O sucesso da spintronica estd no entendimento

da interagao entre uma particula e o spin e seu meio ambiente.

Apos a descoberta da GMR no ano 1988 [9], uma grande variedade de novas classes
de materiais foram pesquisadas visando aplicagoes em sensores de baixo campo. Varios
tipos de estruturas de multicamadas tém sido encontradas e apresentam uma maior sen-
sibilidade da resisténcia elétrica em fungao dos campos aplicados. A partir do trabalho
de Dieny et al. [11] nas multicamadas do tipo valvulas de spin, outras inovagdes foram
feitas procurando atingir um maior valor para a MR e uma maior sensibilidade. Uma
caracteristica geral das estruturas de multicamadas é o acoplamento entre as camadas
magnéticas ao redor de uma camada nao-magnética. Nas valvulas de spin este tipo de
acoplamento magnético é fraco, pelo qual esta estrutura tem tido um enorme interesse,
devido as suas aplicagoes na industria tais, como registro magnético-6tico, midias magné-
ticos e memorias magnéticas de aceso aleatorio (MRAM), entre outros. Deve-se notar que
em microestruturas os fendmenos magnéticos sao afetadas pelas condi¢oes de preparacao

e configuragao escolhida.

20
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Figura 3.1: Esquema de uma valvula de spin, na forma descrita por Dieny et al.[11] com a
estrutura Si/Ta (50A)/NiFe(60A)/Cu(20A)/NiFe(45A)/FeMn(70A)/Ta(50A)

3.1 Configuracoes das Valvulas de Spin

Uma vélvula de spin em sua forma original consiste de duas camadas ferromagnéticas (FM)
nao acopladas (com anisotropia no plano), separadas por uma camada nao magnética
(NM). Agora adiciona-se uma terceira camada de um material devidamente escolhido
(tanto na estrutura como na composigao) o qual ¢ usualmente um anti-ferromagnético
(AF), fazendo contato com uma das camadas ferromagnéticas e fixando a diregao da
sua magnetizacao como um resultado da interacao de troca entre as superficies, também

chamado efeito exchange bias (EB) ou de anisotropia de troca.

Estas estruturas permitem medir diretamente a dependéncia da resisténcia em funcao
das orientagoes das magnetizagoes, que sao forcadas a permanecer em um estado de mono-
dominio. Costuma-se denominar a camada FM adjacente & camada AF como "camada
presa", e a outra camada FM como a camada livre (usualmente o material escolhido para
esta camada é magneticamente mole), ver Figura 3.1. Existe atualmente uma ampla va-
riedade de configuragoes particulares do sistema valvula de spin, decorrentes de variagoes
da estrutura das multicamadas, tipos de materiais, espessuras das camadas e condigoes

de deposicao.
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A estrutura apresentada anteriormente difere do efeito valvula magnética, ou jungao
de tunelamento de spin !, proposto por Julliere [31], no qual as duas camadas magnéticas
estao separadas por uma camada de material semicondutor (Ge). A condutancia depende
da orientacao dos momentos magnéticos das camadas magnéticas. Os resultados obtidos
foram analisados com base no modelo das duas correntes, considerando que ¢ nenhum
processo de spin flip acontece durante o tunelamento. Uma teoria mais recente foi desen-
volvida por Slonczewski [32], considerando o tunelamento da carga e spin através de uma

barreira retangular.

Uma forte fixacdo da magnetizagdo criada por anisotropia de troca (exchange bias)
possibilita estudar o magneto- transporte de sistemas de multicamadas arbitrarias que nao
exibem acoplamento intercamada. A variagao da resisténcia com a orientacao relativa das
magnetizagoes nas camadas FM foi denominada de efeito valvula de spin [27]. Uma das
razoes que motivou a escolha deste nome foi o fato da amplitude do efeito ser pequeno

em algumas multicamadas (ao redor de 1%), ndo podendo, portanto, ser classificado de
GMR.

Considerando o transporte eletronico em um sistema estratificado formado por duas
camadas ferromagnéticas separadas por uma camada nao magnética, deve-se considerar

0s seguintes aspectos:

e As espessuras das camadas devem ser menores ou da ordem do livre caminho médio

dos elétrons de conducao.

e As interagoes magnéticas entre as camadas devem ser de forma tal que a orientagao

relativa das magnetizagoes em camadas vizinhas seja dependente do campo aplicado.

e Assume-se também que o espalhamento dos elétrons na camada FM ou nas interfaces

seja dependente da orientacao do spin do elétron (up T e down |).

e A espessura da camada nao magnética deve ter uma alta transparéncia para os
elétrons de conducao, ou seja, uma baixa probabilidade de espalhar os elétrons.
Assim, além de necessitar de uma espessura apropriada que separe magneticamente

as camadas FM estas devem ter um acoplamento nulo.

'Em uma jungao ttinel (TMR) a camada ndo magnética é um isolante
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A Figura 3.2 mostra uma descri¢ao ilustrativa da operagao de uma valvula de spin cujas
curvas de magnetizagao e magneto-resisténcia sao apresentadas. Aplicando um campo ex-
terno ao longo do eixo de anisotropia exchange bias, o qual é menor que o campo de bias,
s6 a camada nao acoplada (camada livre) muda a orientagdo de sua magnetizacdo. Esta

inversao da magnetizacao ¢ essencialmente determinada pelo campo de anisotropia desta
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Figura 3.2: Curva de Magnetiza¢ao e magneto-resisténcia de uma SV

camada livre (pode acontecer também algum tipo de acoplamento através da camada néo
magnética, o qual é pequeno proximo H = 0). Aumentando o campo até que exceda o
valor do campo de bias, a segunda camada FM (a camada presa) inverte a sua magne-
tizagao, de modo que a orientacao da magnetizacao das camadas FM seja paralela para
campos H > 0. Em um pequeno intervalo de campo, proximo a H = 0 , a magnetizagao
da camada livre inverte sua orientagao (seta rosa). Visto que a magnetizagao da camada

presa permanece fixa (seta azul), ela s6 inverte a orientacao sob a aplicagdo de um campo
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negativo intenso (igual ao campo de Hgp) onde a interagao por EB é dominada.

Em resumo, a orientacao relativa das magnetizacoes das camadas FM é paralela para
campos abaixo de Hgp e acima do zero, sendo antiparalela entre estes campos, (Figura
3.2a). A transi¢do de uma configuragdo magnética paralela a antiparalela é acompanhada
por uma transicao de estado de baixa resisténcia até atingir um estado de alta resisténcia,
(Figura 3.2b). Para combinagbes e composigoes de materiais FM e NM, para o qual o efeito
MR ¢é maior, deve-se observar que a curva MR apresenta uma queda rapida para valores
de campo préximo a zero. Temos que nas multicamadas com acoplamento anti-paralelo a
magnetizagao de camadas adjacentes ¢ anti-paralela em campo magnético nulo, mudando
para um alinhamento paralelo a campos intensos. Para multicamadas com acoplamento
ferromagnético, a aplicacao de um campo nao altera o angulo relativo das magnetizagoes,

para que o efeito valvula de spin nao seja observado [33].

Deve-se entender que a mudanca relativa na orientagao das magnetizagoes das duas
camadas FM nao é necessariamente devido a existéncia do acoplamento AF entre as ca-
madas FM. As forcas de fixagao assimétricas atuam sobre as magnetizacoes das camadas
FM; portanto, é sempre possivel mudar as orientagoes destas camadas deste que o alinha-
mento seja totalmente paralelo ou antiparalelo. O tnico requisito é que a espessura da

camada NM seja suficiente para desacoplar as camadas FM.

3.2 Materiais

As propriedades dos filmes finos e multicamadas dependem muito da escolha dos materiais
e suas espessuras. A qualidade estrutural das multicamadas é a propriedade que pode ser
controlada, ja que todas as outras propriedades fisicas, em geral, dependem de como as
camadas atomicas de uma multicamada estao dispostas. Do ponto de vista metaltrgico,
a qualidade e caracterizacao de um material nao é dada apenas pela sua composigao e
pureza, mas também significa o estado dos defeitos cristalinos, a estrutura de grao, a
tensao e stress e a ordem quimica. Uma escolha adequada destes parametros fornecera

6timos valores das quantidades fisicas necessarias para aplicagoes.

As estruturas tipo valvulas de spin, em geral, exibem uma grande magnetoresisténcia e

apresentam uma resposta linear para pequenos campos aplicados. Para aumentar o valor
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da MR ¢ necessério alterar alguns outros parametros, como minimizar o campo coercitivo
(He) da camada livre e aumentar o campo de exchange bias Hgp. Vérios materiais FM

e AF tém sido utilizados para aumentar os valores de MR e Hgp [34].

3.2.1 Camada Ferromagnética

Como ja foi mencionado, as valvulas de spin tém duas camadas FM (a presa e a livre).
Costuma-se escolher para estas camadas os materiais que tenham uma alta permeabilidade
2. ou sej tenh 1t tizagao de saturaca bai itividad

, ja, que tenham uma alta magnetizacao de saturacao e uma baixa coercitividade.
A alta permeabilidades aparece quando a anisotropia cristalina K; e a magnetostriccao A
tém os valores mais baixos possiveis [35], ou quando a coercitividade tém o menor valor
possivel, ja que este ultimo é um paradmetro magnético altamente sensivel a estrutura
(depende de propriedades intrinsecas e extrinsecas). Pode-se falar entdo que dependem

fortemente da composi¢ao de modo que eles sejam escolhidos para otimizar todos os fatores

simultaneamente, tais como;

e Os efeitos das propriedades magnéticas (magnetizacio de saturacdo, efeitos de ani-

sotropia e magnetostric¢ao).

e Os efeitos de estrutura na escala atomica e na microestructura (defeitos cristalogra-
ficos, ordem atdmico, impurezas, a presenca de segunda fase e a sua dependéncia

com o tratamento térmico).

A liga mais usada para a producgao destas camadas é NiggF'eq, conhecida como per-
malloy (Py)3, e o elemento puro Co, devido a seu alto grau de espalhamento dependente
de spin. Recentemente foram utilizadas ligas de CoFe que exibem uma alta magnetizagao
de saturagao (em torno de 2.4T a temperatura ambiente), uma estrutura BCC e uma alta
temperatura de Curie (T = 900°C') que fazem desta liga um candidato potencial para

aplicagoes a altas temperaturas [35, 36].

2Materiais que na presenca de pequenos campos magnéticos fornecem grandes mudancas em sua
densidade de fluxo magnético.

3Maior contetido de Ni mostra maiores valores da permeabilidade, e um baixo contetido tem um alto
valor da resisténcia elétrica.
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3.2.2 Camada Nao-Magnética

Para a camada nao magnética normalmente usa-se um metal de transicao na estrutura
FCC (Cu,Ag e Au) pelas propriedades elétrica e térmica que apresenta. Um parametro
importante na escolha desta camada é a constante da rede e para minimizar o espa-
lhamento independente do spin na intercamada é necessario uma correspondéncia entre a
banda de condugao da camada NM e o canal dos spin up da camada FM. As inter-camadas
com alta resistividade (como Ta), ou interfaces de pobre qualidade cristalografica podem
limitar a troca de elétrons entre as camadas FM [11] e portanto levar a um menor valor da
MR. Deste modo a escolha do material desta camada dependera da camada FM utilizada.
Assim, considerando os parametros de rede com a estrutura da liga Py, o maior valor da
MR deve ser esperado para uma camada NM de Cu. A variagao da MR nestes sistemas é
devido ao espalhamento dependente do spin nas camadas FM e nao nas interfaces como

acontece nas multicamadas Fe/Cr [27].

3.2.3 Camada Anti-Ferromagnética

Nas estruturas do tipo valvula de spin temos que fixar a magnetizacao de uma das duas
camadas FM, e para isso um material apropriado é necessario para obter um intenso
acoplamento de troca; pode-se optar entao pelos materiais AF e ferrimagnéticos, cada
um deles com uma vantagem particular. Esta camada tem uma importancia especial
devido a seu campo de acoplamento, temperatura de bloqueio e condutividade elétrica,

caracteristicas estas que afetam fortemente a performance destes sistemas.

Um dos materiais mais usados é o y-FeMn, na fase anti-ferromagnética FCC, na qual
deve ter uma camada buffer de Py, para favorecer um 6timo crescimento. Logo o depo-
sito de outra camada de Py para desenvolver uma anisotropia num sentido 4 e favorecer
um 6timo crescimento cristalino. O valor do campo de troca pode ser controlado através
das espessuras da camada FM presa, o sentido deste campo de troca induzido pode ser
escolhido fazendo a deposi¢ao na presenca de um campo magnético, ou por um trata-
mento térmico posterior [37]. A desvantagem de usar este material ¢ devido a uma baixa

resisténcia a corrosao e uma baixa temperatura de bloqueio [38]. Entre outros materiais

4Este efeito vem desde um acoplamento de troca na interface entre os spins do NiFe e FeMn (exchange
bias).
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usados temos PtMn, NiMn e NiO, apesar de apresentarem alguns problemas tais como
corrosao, baixo campo de acoplamento e complicados processos de fabricagao. Usa-se
também as ligas ferrimagnéticas amorfas de terras raras-metais de transicao 70,C'o;_,,
j& que para uma determinada composi¢ao estas podem fazer acoplamento com o Py. A
vantagem destas ligas ¢ a possibilidade de ajustar o campo mudando ligeiramente a sua

composicao [39].

Recentemente foi utilizado a liga IrMn por apresentar um moderado campo de fixacao
(200-400 Oe) para valores de espessura em torno de 100A; esta liga é recozida a baixas
temperaturas para facilitar a transi¢ao de fase cristalina FCC a FCT [40]. Esta camada
quando ¢é depositada sobre CoFe mostra um grande campo de acoplamento de troca de
mais de 500 Oe; além de resistir melhor a corrosao, apresenta maior temperatura de

bloqueio, superior aquela do FeMn [38|.
3.3 Tipos de Valvulas de Spin

A partir da primeira estrutura da véalvula de spin obtida por Dieny et al. [11], outras
mudancas foram feitas com o objetivo de obter o maior valor da GMR. Estas novas

mudangas podem se classificar da seguinte maneira, tomando como referéncia a camada
AF:

e Valvula de Spin do Tipo Top: Foi a primeira estrutura introduzida por Dieny et
al. [11]. Neste tipo de estrutura a camada AF fica na parte superior, e a estrutura
de empilhamento assume a forma geral S/CB/FM/NM/FM/AF/CP, onde S ¢ o

substrato, CB e CP sao a camada buffer e protetora, respectivamente.

e Valvula de spin do tipo bottom: Neste tipo de estrutura a camada AF fica na
parte inferior, pode-se dizer que a estrutura da multicamada é crescida comecgado a
partir desta camada. Para um 6timo crescimento (dependendo do material AF) é

recomendéavel introduzir uma camada buffer adicional. Logo a estrutura assume a

forma geral S/CB1/CB2/AF/FM/NM/FM/CP.

e Dual Valvula de Spin: Este tipo de estrutura é a que fornece os maiores valo-

res da MR, uma vez que os elétrons atravessam quatro interfaces em vez de duas,
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fornecendo um maior diferenca no espalhamento entre os spins up e down. A des-
vantagem desta estrutura ¢ que a camada livre fica no meio das duas camadas

FM presas formado o sistema duplamente acoplado. A estrutura nesse caso fica;

S/CB/AF/FM/NM/FM/NM/FM/AF/CP.

e Interface Adicional: Esta estrutura foi introduzida por Parkin [12], e tem como
caracteristica a adigdo de uma pequena quantidade de Co nas interfaces NiFe/Cu
(para o caso de uma estrutura do tipo top valvula de spin), de forma a obter um
aumento da MR, por um fator de dois. A insercao desta camada origina um au-

mento da coercitividade da camada livre. Esta estrutura assume a configuracao;

S/CB/NiFe/Co/Cu/NiFe/FeMn/CP.

Existem na literatura outros tipos de classificagbes, mas todas elas podem pertencer a
algumas das estruturas citadas acima e apresentada na Figura 3.3, assim temos o pseudo
spin valve na qual a camada AF é removida tendo as duas camadas FM’s diferente coer-
citividade. Finalmente, é possivel misturar varios tipos destas estruturas para otimizar o

valor da GMR. Os tipos de estruturas descritos acima sao esquematizados na Figura 3.3.

d
e)q
S

Figura 3.3: Esquema dos tipos de estruturas das véalvulas de spin, a) Valvula de spin do tipo
top b) Vélvula de spin do tipo bottom c¢) Valvula de spin simétrica d)Pseudo valvula de spin e)
Interface adicional.

d)
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3.4 Camada de Nano-Oxido NOL

O aumento da reflexao especular do elétron proximo da parte ativa da valvula de spin
favorece a mobilidade dos elétrons debilmente espalhados. Isto ocorre quando a geometria
¢ do tipo CIP; onde a corrente e campo elétrico sao paralelos & interface. Quando a reflexao
especular ocorre os elétrons sao refletidos na interface sem a perda da componente de seu
vetor de onda paralelo a esta interface, uma vez que a componente perpendicular muda
de sinal. Como resultados disto, os elétrons se comportam como que se a estrutura
tivesse uma repeticao periodica (espelho) sendo o plano de simetria a interface refletora.
Portanto, o aumento da reflexao especular nas interfaces externas das camadas livre ou
presa é equivalente ao aumento do numero de repetigoes numa multicamada (ntimero de

periodos), conduzindo a um aumento do valor da MR.

A natureza eletronica e estrutural das interfaces sao partes importantes nas vélvu-
las de spin. Nos modelos tedricos, as interfaces internas tém um papel relevante para
a descricao do transporte eletronico; elas sao representadas em termos de refletividade,
transmissao e espalhamento nas interfaces FM/NM. O papel da refletividade nao tem
uma explicagdo experimental simples, por isto a sua contribui¢ao nao é considerada nos
calculos sobre MR 5. As observacoes experimentais da refletividade tém sido observado
nas partes externas das estruturas metalicas onde uma valvula de spin é crescida no meio
duas camadas isolantes (como camada buffer e protetora). Devido & presenca de um alta
barreira de potencial na interface com o isolante, espera-se que os elétrons sejam refleti-
dos internamente, resultando em uma maior ocorréncia do espalhamento dependente do
spin. Desde que a refletividade aumenta o tempo de vida dos elétrons, eles podem ir e
voltar entre as camadas FM um maior nimero de vezes. Assim, o livre caminho médio
nao ¢é limitado pela presenga dos limites externos de espalhamento (camadas externas).
Portanto, pode levar a um aumento da razao da MR, desde que a estrutura (neste caso
uma tri-camada) agora se comporte como um sistema multicamada [42]. Um parametro
limitante da reflexao especular é a rugosidade, pois quando esta é pequena a reflexao é

parcialmente especular, caso contrario ela é difusa.

5Esta suposicao é freqiiente na teoria semi-classica, onde ela é totalmente desprezivel tanto nas inter-
faces como nos limites externos [41].
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Em geral, as propriedades fisicas e quimicas de um filme fino dependem fortemente da
sua estrutura e morfologia. Na maioria dos casos sao desejadas superficies lisas e interfa-
ces planas, mas sao dificeis ou impossiveis de obter, devido a variagao dos parametros de
crescimento (temperatura de substrato e taxa de deposigao). Alguns vezes, entretanto, o
modo de crescimento pode ser melhorado pela presenga de um adicional adsorvente cha-
mado surfactante que altera o balanco de energia livre das interfaces. Este efeito tem sido
explicado em termos de um adsorvente induzido que minimiza a energia livre superficial,
o surfactante flutua sobre as camadas depositadas. Além deste argumento puramente

termodinamico, deve-se considerar os efeitos cinéticos.

Levando em conta o papel da reflexao especular para a MR, um método para otimizar
este modelo é a insercao de uma camada nano-oxidada na parte ativa da valvula de
spin (camada livre, presa ou em ambas), como apresentado por Kamiguchi et al. [13].A
exposicao de oxigénio sobre qualquer superficie metélica da origem a uma reacao que é
conhecida como oxidagao. A insercao desta camada nano-oxidada é considerada 6tima
quando a reflexao especular introduzida pela camada adicional for maior que a reflexao
especular ja existente nas interfaces NM/FM. O NOL deve ser discontinuo ou magnético
para que o forte acoplamento ferromagnético na camada mesma nao fique alterado. O
aumento da MR da valvula de spin surge devido & maior difusao de spin pelo espalhamento

eléstico na camada oxidada.
3.5 Conclusoes

Neste capitulo fizemos uma descrigao da estrutura valvula de spin com o qual trabalhamos,
as interagdes magnéticas (o campo de ezchange bias e o acoplamento entre as camadas
ferromagnéticas), as configuragoes das camadas magnéticas e a dependéncia desta com os
estados de maxima e minima resisténcia. Assim também discutimos sobre os materiais
utilizados tanto na camada ferromagnética, antiferromagnética e nao magnética, as pro-
priedades e caracteristicas que estas devem ter. E por ultimo descrevemos o efeito que
ocorre quando adicionamos uma camada de nano-oxido na camada ferromagnética livre

em termos de reflexao e espalhamento especular.



Capitulo 4

Dicroismo Circular Magnético de Raios
X

Este capitulo descreve os principios fisicos basicos do dicroismo circular magnético de
raios X e sua potencialidade no estudo das propriedades magnéticas da materia. Em
termos gerais, podemos definir o dicroismo como a propriedade que tem alguns materiais,
de dividir um feixe de luz em dois feixes de comprimentos de onda (chame-se cores)
diferentes. Em geral, a resposta de uma distribuicao de carga eletronica a uma perturbacao
eletromagnética é anisotropica, devido por exemplo & orientacao das ligagoes quimicas,

campos cristalinos, etc.

Existem vérias técnicas para medir as propriedades magnéticas dos materiais; a mai-
oria delas tem a caracteristica de ser sensivel & magnetizagao total e nao pode diferenciar
entre as contribui¢oes de diferentes atomos de um sistema, seja de multicamada, liga,
ou entre seus momentos orbital e de spin. E necessario dispor de um método mais sen-
sivel de medi¢ao para pequenas quantidades do material presente em muitas amostras

tecnologicamente interessantes, como as nanoestruturas magnéticas.

A melhor técnica com estas caracteristicas é o dicroismo circular magnético de raios
X. A absorg¢ao dos raios X polarizados circularmente em meios FM depende da direcao
de magnetizacao do alvo em relagao ao vetor de polarizacao do féton k. Este fendmeno é
denominado dicroismo circular magnético de raios X, foi observado com raios X duros nas
bordas K de elementos do tipo 3d e nas bordas L dos elementos 4f, 5p e 5d em materiais
com momento magnético total diferente de zero. Também com raios X moles polarizados
circularmente foi observado as bordas de absor¢ao L dos metais de transi¢ao e nas bordas

M das terras raras.

31
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O dicroismo circular magnético de raios X (XMCD), incorpora as caracteristicas mais

importantes da espectroscopia de raios X, tais como:

e Seletividade da espécie atomica, o nivel atomico e a simetria dos estados finais.

e Caracterizagdo estrutural local (ndo ¢ necessario a existéncia de ordem cristalina de

longo alcance).

e Separagao das contribuigbes orbital e de spin dos momentos magnéticos (sendo esta

a caracteristica mais importante do XMCD).

4.1 Espectroscopia de Absorgao de Raios X (XAS)

A espectroscopia de absorcao de raios X é uma técnica experimental que fornece informa-

¢ao sobre a estrutura eletronica e estrutural dos materiais.

Um féton pode ser absorvido ou espalhado por um dtomo através de diversos processos,
como por exemplo o efeito Compton, o efeito foto-elétrico, a criacao de pares poésitron-
elétron, etc. Cada um destes processos tem uma probabilidade de ocorrer dependendo da
energia do foton incidente. Na regiao dos raios X duros (£ > 1000eV), o processo mais
comum ¢é o efeito foto-elétrico, enquanto que o efeito Compton e a criacao de pares passa
a ser mais relevante para energias muito superiores (E > 1MeV'). O processo de absor¢ao
de raios X ocorre devido & absor¢ao dos fotons por um adtomo quando possuem energia
suficiente para promover elétrons desse atomo para niveis superiores de energia. Para o
caso em que o elétron é arrancado do atomo, a energia cinética do mesmo ¢é determinada
pela diferenca entre a energia do féton absorvido e a energia de ligagao desse elétron ao
atomo e, portanto ¢ uma caracteristica de cada elemento quimico, e o excesso de energia
¢é carregado pelo fotoelétron na forma de energia cinética. Quando os elétrons ligados ao
atomo fotoabsorvedor pertencem a camada I1s, a borda é chamada de borda K, e para o

caso da camada 2p a borda correspondente é chamada de borda L.

Quando um feixe de raios X monocromatico incide sobre uma amostra de espessura
z, a intensidade [, transmitida através do material, estd relacionada ao coeficiente de

absorcao p dado pela seguinte relacao:
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[ =Ipe ™ (4.1)

onde Iy é a intensidade do féton incidente. O coeficiente de absor¢ao depende do ma-
terial que se estuda e é uma funcao da energia. O produto p.x é chamado de absorbéancia
e é uma grandeza adimensional. E facil visualizar a absorcio de raios X, considerando a
aproximacao de um elétron: assim a absorcao é vista como um tnico féton sendo absor-
vido por um tnico elétron, que por sua vez é excitado a um nivel atémico de energia mais
alta. O gréafico que relaciona a absorbancia de uma amostra com a energia ¢ chamado de

espectro de absorcao.
4.2 Dicroismo Circular Magnético de Raios X

O XMCD ¢ obtido pela diferenga entre dois espectros de absorg¢ao de raios X obtidos com
polarizagoes circulares opostas (direita e esquerda) para um campo magnético estético,
aplicado ao longo do eixo do foton incidente, ou mantendo-se a helicidade (h = £1) do
raio X fixa e invertendo-se a magnetizacao da amostra pela inversao do campo magnético
aplicado. O XMCD pode ser classificado dentro dos efeitos magneto-6pticos que relacio-
nam as propriedades espectroscopicas e 6pticas com o estado magnético de um sistema.
Na absorcao de raios X, o &tomo absorve um féton, dando lugar a uma transicao de um
elétron do carogo até um estado vazio acima do nivel de Fermi. As bordas de absorcao
tém energias caracteristicas de cada elemento, e devido as regras de selegao dipolar, os

estados finais, com diferentes simetrias, podem ser explorados escolhendo o estado inicial.

Os materiais magnéticos quando iluminados com raios X absorvem de forma diferente
a luz circularmente polarizada a direita daquela circularmente polarizada a esquerda, se
existir uma componente da magnetizagao paralela a direcao de propagacao dos fotons.

Essa diferenga ¢ chamada de dicroismo circular magnético, e é definida através de:

ot —o~
R=—— 4.2
ot +o~ (4.2)
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onde ot e 0~ sdo as segoes eficazes de absor¢ao do material para a luz circularmente
polarizada a esquerda ¢ a direita respectivamente. Estas secoes eficazes podem ser ex-

pressas pela regra de ouro de Fermi [43]
+_ W 1,012 _
ot =37 Ef (s [ HF [0 p(Ef = Ei + hw) (4.3)

onde w é a freqiiéncia angular do féton incidente, I e o médulo do vetor de Poynting
da luz incidente, |¢);) e |¢);) sdo as fungdes de onda atomica dos estados inicial e final do
fotoelétron, H* ¢ o hamiltoniano de interacao (que é diferente para diferentes polarizacoes
de luz incidente) e p(E) é a densidade de estados de energia do atomo. E; e E; sao as

energias dos estados inicial e final do elétron.

O hamiltoniano de interagao se exprime na forma de observéveis de posigao, nao agindo
sobre o spin, o que significa que o spin do fotoelétron nao se altera no processo de absorgao.
Seguindo este argumento, podemos separar as expressoes da segoes eficazes de absorgao
em duas partes, uma para o spin majoritario T e outra para o spin minoritario |, de forma

que

W
ot = QZW}\HWDI%(@IEz+ﬁW)+ (4.4)
f

W
2> e HH o) Poy(Ey = i+ ho)
!

onde p' e p! sdo as densidades de estados vazios para spin majoritario e minoritario
acima do nivel de Fermi. ¢ representa a parte espacial da funcao de onda do elétron,

enquanto T ou | exprimem o nimero quantico de spin da fungao de onda.

A equagao anterior é ainda complicada; portanto, é necessério fazer algumas apro-
ximagoes adicionais. Supondo que a densidade de estados p(FE) seja independente da
projecao do momento angular orbital m;, e que os elementos de matriz nao sejam sen-
siveis a separagao de energia dos sub-niveis magnéticos, podemos reescrever as equagoes

para as segoes de absor¢ao do seguinte modo:
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o =afpr+afp (4.5)

oT =a;prtap (4.6)

Onde aﬁ é um somatorio de elementos de matriz entre o estado inicial e todos os
estados finais, cada um caracterizado por uma proje¢ao de momento angular mlf . Estes
coeficientes aﬁ sao as probabilidades de excitar um elétron de spin T ou | com radiacao

circularmente polarizada & esquerda (+) ou a direita (-).

afl = |<802{|Hi|<ﬁgl>|2 (4.7)
f
m
pro= Y pi(Er = Ei + hw) (4.8)
Ey

Com estas aproximacoes feitas, podemos redefinir o sinal do dicroismo, dado na equa-

¢ao 4.2, como:
0" —o” =pilaf —ay) +p(af —a)) (4.9)

Agora, se o campo magnético aplicado é suficiente para saturar a amostra, podemos
assumir, de acordo com [44], que a? =) e af = o ; assim também definindo Ap =
pr — pL e p=pr+p., temos a seguinte equagao:

ot —o OK}F—Oéf Ap

R = = . 4.10
ot +o-  of +af p (4.10)

Onde define-se o fator de Fano como;
+ +

_ 4.11)
+ + (
ay +ozl
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Este fator valoriza o grau de polarizagao do fotoelétron originado no processo de
absor¢ao, o qual varia de sistema para sistema, sendo para as bordas Ly e L3 igual 4 -0,5 e
-0,25, respectivamente [45]. Até agora temos considerado que a polarizagao da luz é 1007,
mas isto no caso geral, nao é verdadeiro, e em nossas medi¢oes temos trabalhado com 75%.
Assim podemos resumir que a medida XMCD é proporcional a diferenca de densidade de
estados vazios acima do nivel de Fermi, e como essa diferenga é proporcional ao momento
magnético de spin da camada de valéncia, a técnica XMCD fornece informagao sobre o
momento magnético da amostra, de forma seletiva ao elemento. Assim também o sinal

XMCD indica o sentido do momento magnético da camada de valéncia.

O magnetismo nos metais de transicao depende do comportamento coletivo dos elé-
trons itinerantes, e suas propriedades sao determinadas pelos elétrons 3d. Para os ele-
mentos Fe, Co e Ni a contribui¢cao combinada dos estados 4s e 4p ao momento de spin
magnético ¢ menor que 5%, e o momento magnético orbital pode ser considerado "inte-
gralmente"devido aos elétrons 3d, descrito por Séderlind et al. [46], como mostrado na
Tabela 4.1. De particular importancia sao a interacao de troca magnética e a interacao
spin-6rbita, as quais sao a origem dos momentos magnéticos de spin e orbital. O momento
magnético total é a soma das contribui¢oes orbital e de spin, e na maioria dos casos é
dominada (quase 90%)pelo momento de spin. Apesar do seu pequeno valor absoluto, o
momento orbital tem um papel importante no magnetismo, podendo ser visto como a ori-
gem macroscopica da anisotropia magnetocristalina Esta é interpretada como a diferenca
na energia da interacao spin-orbita, quando a direcao de magnetizagao ¢ mudada a partir

do eixo facil até o eixo dificil de magnetizacao [47].

Tabela 4.1: Valores teoricos dos momentos magnéticos em pp; Soderlind [42].

Elemento | My, prm M;f,)m M,
Fe 2,28 | 2,26 | -0,07 | 0,09

Co 1,71 | 1,64 | -0,07 | 0,14
Ni 0,69 | 0,64 | -0,02 | 0,07
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4.3 Modelos Teo6ricos do XMCD
4.3.1 Modelo de Dois Passos

O origem do XMCD para os metais de transicao 3d pode ser explicada com o modelo

qualitativo de dois passos, descrito por Schiitz et al. [15].

No primeiro passo; assume-se que a magnetizagao M ¢ o vector de onda ? sao
colineares. O raio X polarizado circularmente tem seu spin paralelo +A (spin up T) ou
antiparalelo, —h (spin down |) em relagdo ao vector M. Um féton de polarizacao circular
excita e polariza um elétron do caroco desde a camada p; ele ganha polarizagao de spin na
interacao, e pode-se dizer que transfere seu momento angular, +h e -h, respectivamente
ao foto-elétron excitado. Como o estado 2p é dividido pela interagao spin-érbita em 2p, /2
€ 2p; ), logo 0 momento angular do f6ton ¢ transferido a ambos os graus de liberdade spin
e orbital do elétron excitado. No modelo de Stoner para o ferromagnetismo, existe uma
assimetria no nimero de estados com spin up e down; a interagao de troca ocasiona uma

diferenga de energia entre as duas bandas, gerando um momento magnético resultante.

No segundo passo; a banda de valéncia d atua como um detector para os elétrons
de carogo excitados; o foto-elétron é capturado nos estados vazios da banda de valéncia e
assim a probabilidade de transicao ¢ dependente do niimero de estados finais disponiveis
com spin paralelo ao spin do foto-elétron. O desequilibrio de estados vazios na banda
3d conduz a um processo de excitacao seletiva de spin, e fornece a informagao sobre a
polarizacao do spin nos estados d. Portanto, o efeito dicrdico é proporcional & diferenca
dos estados nao ocupados com spin up e spin down, isto é, proporcional ao momento de

spin magnético. Na Figura 4.1 este modelo é apresentado.

Em resumo, a existéncia do XMCD nas bordas Ly 3 ¢ devida a interacao spin-6rbita

dos elétrons do caroco e ao acoplamento de troca na banda de valéncia.

4.3.2 Regras de Soma

As regras de soma magneto-opticas surgiram dentro do formalismo dos elétrons localizados
e foram descritas por Thole et al. [48] e Carra et al. [49]. Estas regras, com alguns

aproximagoes, relacionam quantitativamente o valor do sinal da &rea dicroica ao valor no
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Figura 4.1: Esquema representando o modelo de dois passos. A luz polarizada circularmente

¢ absorvida na borda Lg 3 originando uma transicao dos spins up e down, dependendo do seu

estado de polarizagao [43].

estado fundamental do operador magnético de spin Sz e orbital Ly, projetados sobre o
eixo de quantizacao (eixo de aplicagdo do campo magnético). As transigdes 2p% — 3d e
Qp% — 3d, tem o mesmo sinal e valor de polarizagao orbital, enquanto que a polarizagao
do spin da transicao 2p 1= 3d tem sinal oposto e apresenta o dobro do valor da transicao
2p 3 — 3d. Devido a este comportamento diferente do sinal na borda Ly 3, as contribuicoes
dos momentos magnéticos de spin e orbital definem uma base ortonormal, e pode ser
usada para separar o sinal em suas componentes de spin e orbital, a qual é descrita pelas
regras de soma [50]. Na descrigdo a seguir suporemos que a borda de absor¢ao analisada
seja uma borda L. Assim aqui serao apresentados somente os resultados finais; para um

aprofundamento no tema, recomenda-se a leitura das seguintes referencias [48, 49, 51|.

De acordo com Thole et al. [48], a primeira regra de soma esté relacionada ao momento
orbital, esta associa & area sobre a curva XMCD na borda de um nivel fundamental com o

valor médio por elétron do operador momento orbital Ly da camada de valéncia, segundo
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a expressao:

201+ 1)(4] + 2 — ny,) O — Oty

4.12
I(l+1)+2—clc+1) o, +05, — 02, (4.12)

(Lz) =

onde [ é o ntmero quantico orbital do estado final no processo de absor¢ao, ¢ é o do
carogo, ny ¢ o nimero de vacancias na camada de valéncia (isto é a camada que recebe
ao fotoelétron) e o}, 0., e op, sdo as integrais dos espectros de absorgao para a luz

circularmente polarizada a esquerda, & direita e linearmente polarizada.

Entretanto a regra de soma para o momento de spin, baseia-se na separagao num nivel
profundo de energia por efeito do acoplamento spin-6rbita; esta regra fornece um resultado
que ¢ uma combinagao linear dos valores médios do operador de momento de spin Sz e do
operador dipolo magnético T. Esta regra de soma tem uma expressao complexa, ja que
envolve algumas aproximagoes adicionais. De acordo com Carra et al., [49], a expressao

completa para a regra de soma, ¢ a seguinte:

<SZ> _ 30(41 +2— nh) % O-;—-i- B O-j_-l- T %(O‘;—— B O-j_—> _ (4 13)
I(I+1)—2—=c(c+1) b+ o — o, '

I+ DI +1)+2c(c+ 1) +4] —3(c—1)*(c+2)?
6le(l+ 1)(4l + 2 —ny)

(Tz)

onde 0,4 e o;_ sao as segoes de choque parciais para os estados finais (¢ + %) e
(¢ — 2) que correspondem as bordas Lz e Ly, respectivamente, e (I) é o valor esperado
do operador momento magnético dipolar. Esta tltima regra de soma nao permite obter
separadamente os valores de Sz e T, o que a torna pouco aplicavel. Assim, para muitos
sistemas este valor pode ser desprezado, ou entao calculado a partir do conhecimento do

campo cristalino.

Existem duas contribui¢oes principais na derivagao destas duas regras de soma, (i) os
elementos radiais de matriz sdo constantes para todas as transi¢oes, (ii) nenhum processo
de hibridizacao existe entre diferentes camadas [ (I ¢ um bom ntmero quantico). O valor
de (T7) também tem que ser desprezivel para a determinacao de (Sz) diretamente do

espectro XMCD. As suposigoes (i) e (ii) falham em materiais reais, e (7%) ¢ pequeno
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somente para dtomos com simetria ctbica [52]|. Assim, foi necessaria a verificagao experi-
mental destas regras, o que foi feito para o Fe e o Co massivos, no trabalho feito por Chen
et al. [53], que determinaram que o momento magnético orbital para um filme de cobalto
¢ de 0,154 e o momento de spin é 1,624 5, enquanto que para o Fe os momentos orbital

e de spin sao 0,085up e 1,98up respectivamente.

4.4 Analises dos Dados

A anélise dos dados experimentais é baseada na aplicagao das regras de soma para o
calculo das magnitudes dos momentos magnéticos orbital e de spin [48, 49]. Nesta segao
serao abordados temas como normalizagao do espectro de absorc¢ao, fun¢ao degrau, area

isotropica, entre outros.

Para efeitos de ilustragao apresentamos na Figura 4.2 um espectro caracteristico
XMCD de um filme do Fe, obtido na linha de luz SGM do LNLS. Na parte superior
mostra-se os espectros de absor¢ao na borda do Fe das transi¢oes 2p — 3d mantendo-se
constante a polarizagao circular do féton incidente, com vetor de onda ?, e variando a
orientagdo do campo magnético aplicado. Assim para uma amostra com magnetizagao
M paralela ao vetor de onda k do foton incidente, a absor¢ao na borda L3 (transi¢oes
Qp% — 3d) é maior quando comparada & configuragdo antiparalela, ocorrendo uma situ-
agao oposta na borda Ly (transi¢oes Qp% — 3d). Mostra-se também a diferenga entre os
dois espectros de absor¢ao que é denominada o sinal dicroico, [50], que da origem as areas

dicréicas Az e Ay correspondentes as bordas de absorcao Ls e Ls, respectivamente.

Para a obtencao dos dados, é recomendével registrar os espectros de absor¢ao com
energia pelo menos 20eV inferior as bordas L3 e Ly, respectivamente, seguindo a Tabela 4.2.
Assim também é recomendavel obter 2 ou 3 espectros de absor¢ao para cada orientagao

de magnetizacao, isto para ter uma melhor estatistica.

4.4.1 Normalizacao do Espectro de Absorcao

O primeiro passo para obter bons resultados a partir dos espectros obtidos é o seu processo

de normalizacao, o qual é necessario devido ao fato de que o sinal dicréico é muito menor
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Figura 4.2: Espectro de absorgao experimental nas bordas L3 (706,8 €V) e Ly (719,9 €V) do ele-
mento Fe, quando o vetor de onda do foton incidente k é paralelo & magnetiza¢ao M (o) e quando
a magnetizagao é antiparalela (o). O espectro XMCD é obtido pela diferenga dos espectros de

absorgao, sendo A3 < 0 e As > 0 as areas dicroicas nas bordas L3 e Ly respectivamente.

Tabela 4.2: Energias de ligacao eletronica de alguns elementos de transicao em suas formas

naturais, em electron volts [44].

Elemento | K 1s | Ly2p 1 L32p% Intervalo de Energia
O 543,1 [530-560]
Mn 6539 | 649,9 | 638,7 [630-660]
Fe 7112 | 719,9 | 706,8 [690-735]
Ni 8333 | 870,0 | 852,7 [840-880]
Cu 8979 | 952,3 | 932,7 [915-970]
Au 80725 | 13734 | 11919

do que sinal da absorcao; portanto, cuidados especiais devem ser tomados para reduzir

o nivel de ruido e evitar problemas como a instabilidade da 6rbita dos elétrons no anel,

efeitos de variagoes térmicas no hall experimental, entre outros.
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O processo de normalizacao dos espectros leva em conta o decaimento da energia.
Minimiza os efeitos de instabilidade, tanto em energia quanto em intensidade do feixe do
luz sincrotron, além de outras diferencas entre as absorbancias, tais como variagdes ao

longo do tempo na posicao do feixe e na escala de energia e eficiéencia do monocromador

de grade esférica (SGM).

Para o processo de normalizacao foi implementada uma instrumentagao que permite a
normalizagao durante a aquisi¢cao dos dados. Isto é possivel devido a presenca de uma tela
de ouro anterior & amostra, que nao altera o sinal de absorcao dos espectros analisados,
pois a energia para as transicoes eletronicas do elemento ouro ocorrem em energias muito

maiores do que para os elementos analisados neste trabalho (Fe, Ni, Mn, Cu e O).

Na Figura 4.3 mostra-se os espectros de absor¢ao do Fe, para uma configuracao do
vetor de onda do féton incidente paralelo ao sentido do campo magnético aplicado, sem
normalizac¢do (o) e normalizado (e) onde pode-se ver o espectro correspondente a tela de
ouro. O procedimento de normalizagao consiste em obter a relacao linear de ajuste para
a tela de ouro, que é dado por uma equacgao do tipo y=a+bx, e logo fazendo a divisao
do espectro que se deseja normalizar. Este mesmo procedimento é usado para todos os

espectros.

Apos o processo de normalizagao dos espectros de absorcao, é feita a diferenga destes
para os dois tipos de magnetizacao para obter o sinal dicréico. A partir deste sinal é
possivel calcular os valores das areas dicroicas Az e A nas bordas Lg e Lo, respectivamente,

tomando os limites de integracao das bordas no lugar onde elas sao nulas.

Fazendo um calculo das regras de soma para o caso das bordas L3 dos metais de
transicdo, estudados neste trabalho de dissertacao, onde [=2 (3d) e c=1 (2p), substituindo

estes valores na equagao (4.12) e (4.13) temos o seguinte resultado:

(Lz) = 2(10 — ) x Tiot ~ Tio (4.14)
Utt;t + Opor — U?ot
3(10 — ot —o., —2(cf —o;
(Sz) = ( ) x At It (9; i) —3,5(Ty) (4.15)

T - 0
2 Otot T Otot = Otor



CAPITULO 4. DICROISMO CIRCULAR MAGNETICO DE RAIOS X 43

50
40 4
Fe
S
3 304
Y
o
S
]
w
<
S 204
=
=
[
_‘.
10 4
AU\
0 ' T ' T ' T ' T '
690 700 710 720 730 740

Energia (eV)

Figura 4.3: Espectro experimental de absor¢ao na borda do Fe, para o espectro sem a nor-
malizagdo (o) e espectro normalizado (e). A presenca do elemento Au nesta borda de energia
(linha continua) nao altera a sinal do espectro de Fe, devido a sua diferente energia de transi¢ao

eletronica.

Fatores que geram erros nos resultados obtidos sao o nimero de vacancias na camada
3d, o valor de nj, que pode apresentar grande margem de incerteza e a falta de um procedi-
mento adequado para o calculo da integral de normalizacao que aparece no denominador
das regras de soma (no caso principal que se refere a separagao das bordas Ly e L3 e na
retirada da parte continua do espectro de absorgao). Estes problemas podem ser elimi-
nadas se ao invés de calcularmos (Lz) e (Sz) separadamente, calcularmos a razao entre
estas duas grandezas, uma vez que nesse caso, o fator de normaliza¢ao que aparece nos de-
nominadores das equagoes (4.15) e (4.16) e o numero de vacancias (ny) sdo simplificadas.

Assim de acordo com Wu e Freeman [54] temos a seguinte relagao:

(Lz) 2 Tiot = Otot
=3 4.16
2087y +7(Tz) 3 X T o =20 —o0;) (4.16)

J+ J
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4.4.2 A Funcao Degrau

Para a aplicagao das regras de soma ¢ necessario eliminar as contribuigoes das excitagoes
dos foto-elétrons dos estados do continuo. Na condi¢ao de que o momento magnético dos
metais de transicao ¢ devido aos estados 3d, os estados nao ocupados s e p sao sempre
subtraidos como uma funcao degrau. Esta curva degrau é obtida a partir da média dos
espectros de absor¢ao para a configuracao paralela e antiparalela & direcao do vetor de
onda do foton incidente, como é apresentada na Figura 4.4 que mostra também as prin-
cipais variaveis utilizadas no calculo. Experimentalmente usa-se uma fungao introduzida

por Chen et al. [53], na forma apresentada por Alvarenga et al. [55]:

b ha
- 1 + e—kg(.’ﬂ—wg) + 1 + e—kg(.’ﬂ—wg)

y (4.17)

sendo as alturas dos degraus hz e hy obtidas a partir das seguintes relagoes:
2 1
hg = g[g [§ h2 = 5]2
as demais variaveis representam:

e 3 e I sao as intensidades dos tltimos 15 €V.
e 13 e 1 sao os centros das linhas.

e [3 e ky sao a meia largura das linhas.

4.4.3 Area Isotropica

Apos ter calculado a fungdo degrau, o passo seguinte é o calculo da area de absorgao
isotropica A°C. Este calculo depende da secdo de absorcio da luz linearmente polarizada
que é raramente calculada I que ¢ necessaria para aplicacao das regras de soma. Em
lugar disto fazemos o célculo aproximado através da diferenca da média dos espectros de

absor¢ao e a fungao degrau, como pode ser visto na Figura 4.5.
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Figura 4.4: Média do espectros de absor¢ao na borda Ls 3 do Fe, para o calculo da curva degrau.

4.4.4 Aplicacao das Regras de Soma

A aplicagao das regras de soma fornece os valéres dos momentos orbitais m,,;, e de spin

eff

mg,;, que podem ser determinados utilizando as seguintes equagoes [56];

2n Az +2A
off _ _ ho A3 2 i1
Mspin P.cos  2AISO (4.18)
Moy = dnn Az — 4, (4.19)

" 3P.cosf " 9AISO

onde ny é o numero de estados-d vazios, P. ¢ o grau de polarizagao circular dos raios X,
0 é o angulo entre o vetor de onda do féton incidente e a normal a superficie da amostra,

Az e A, sdo as areas dos espectros XMCD, representadas na Figura 4.2. O valor do ny
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Figura 4.5: Média do espectros de absor¢ao na borda Ly 3 do Fe mostrando a curva degrau,

a area isotropica é obtida a partir da diferenca da média dos espectros de absorcao e a curva

degrau.

é obtido de calculos tedricos feitos por Kunes et al. [57] fornecidos na Tabela 4.3 e P, é

uma quantidade especifica da linha do feixe (ao redor de 75%).

Por definicao, o momento magnético de um material magnético ¢ a soma do momento

magnético orbital e de spin, nao existindo outra contribuicao como o momento magnético

dipolar; portanto, definimos o momento de spin efetivo migg; como a soma das contribui-

¢oes do momento de spin my e a de momento do dipolo magnético my, isto de acordo

com a equagao (4.13) tem a seguinte forma [56];

(41 + 6)

méf =mg +

s
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Tabela 4.3: Momentos magnéticos orbitais para FM 3d, onde M; (calc.) é obtido a partir de
célculos tedricos e Mi(r.s.) é obtido através das regras de soma. Mg é 0 momento magnético de

spin e ny, s@o os numeros de buracos na banda 3d, [51].

Elemento | M(calc) | My(r.s.) | n, | M;
Fe (FeNi) | 0,072 | 0,067 | 6,04 | 2,76
Ni (FeNi) | 0,056 | 0,052 |826 0,71
bee Fe 0,047 0,041 6,04 | 2,23
fce Ni 0,052 0,043 | 8,18 | 0,62

4.5 Conclusoes

Alguns materiais magnéticos quando iluminados com raios X absorvem de forma diferente
a luz circularmente polarizada a direita daquela circularmente a esquerda. O dicroismo
circular magnético de raios X traduz a dependéncia do processo de absor¢ao em relagao a
vetor de magnetizacao da amostra ¢ a helicidade da luz circularmente polarizada. Como
foi descrevido neste capitulo nas medidas de XMCD, n a regiao dos raios X moles adotam
como forma de detecgao o rendimento total de elétrons, o qual é sensivel a parte superficial
da amostra, por exemplo, uma profundidade de escape ao redor de 50 A a 70 A. Assim
a técnica de XMCD mede diretamente as diferencas entre densidades de estados vazios
de spin majoritario e minoritario no nivel de Fermi, sendo portanto diretamente propor-
cional ao momento magnético do &tomo. E com a aplicagao das regras de soma, pode-se
quantificar a contribuicao dos momentos magnéticos orbital e de spin para o magnetismo

total da amostra.



Capitulo 5

Experimental

Neste capitulo serao descritos alguns detalhes do processo de preparacao e controle das
amostras, bem como uma descricao geral das técnicas de medida de magnetoresisténcia,
de magnetizacao e difracao de raios X. Na segunda parte serd apresentado o perfil da
linha de luz SGM do LNLS, a qual foi utilizada nestas experiéncias, assim como outros

detalhes experimentais relevantes & sua realizagao.

Existem numerosas técnicas disponiveis para a deposicao de filmes finos e o sputtering
¢ um das mais versateis e muito empregada na tecnologia de filmes finos para a preparagao
de véarios tipos de materiais. Algumas vantagens sobre as outras técnicas sao:

e Alta uniformidade das espessuras dos filmes depositados.

e Boa adesao ao substrato.

e Melhor reprodutibilidade dos filmes.

e Relativa simplicidade no controle das espessuras.

5.1 Sistema Magnetron Sputtering

O processo de sputtering consiste na extracao de atomos da superficie de um eletrodo
devido & troca de momentos dos fons que bombardeiam os atomos da superficie. O
termo "deposicao por sputtering", é vinculado a uma grande quantidade de processos,
todos tendo em comum o uso de um material alvo que serd depositado como catodo

durante a descarga luminosa. O material é arrancado deste alvo e transportado até o

48
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Figura 5.1: Esquema do processo de preparagao de filmes finos através da técnica de Magnetron
Sputtering. As linhas tracejadas, em vermelho, referem-se as linhas de campo magnético gerado
pelos imas colocados na base da fonte, [58].

substrato onde se forma o filme. Assim pode-se depositar filmes de metais puros ou ligas
usando descargas de gases nobres. E possivel também depositar materiais compostos por

sputtering utilizando alvos elementares com adigao de gases reativos (Figura 5.1).

Uma técnica de deposicao baseada neste principio é o magnetron sputtering, caracte-
rizado pelo uso de campos magnéticos transversais ao campos elétricos da superficie do
alvo. Os elétrons produzidos no catodo sao acelerados na direcao do dnodo pelo campo
elétrico DC' em um movimento helicoidal ao redor das linhas do campo magnético devido
a forca de Lorentz. A aplicagao deste campo magnético transversal da lugar a mudancgas
importantes no processo basico do sputtering. Os elétrons secundarios originados no alvo
nao bombardeiam o substrato pois sao capturados em trajetorias cicloidais perto do alvo,

aumentando a eficiéncia da ionizacao dos atomos de argonio, como se a pressao do gés
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fosse maior. Dois eletrodos sao instalados na camara: um deles ¢ o alvo e tem potencial
negativo. Um suporte com um substrato é colocado no lado oposto ao alvo e é aterrado,
ou mantido em potencial flutuante. Os fons produzidos pelo campo elétrico no gas ra-
refeito sdo acelerados em dire¢ao ao alvo, arrancando dtomos e moléculas (neutras) pela
transferéncia de energia. As particulas pulverizadas do alvo se deslocam através do gas e
se depositam sobre o substrato. A energia 6tima dos ions esté entre 10 e 5 keV [58]. A
técnica do magnetron sputtering, emprega um plasma' confinado magneticamente, pro-
xima a superficie do alvo. Este plasma pode ser produzido por uma corrente DC para
alvos metalicos ou por radio freqiiéncia (RF), para os materiais isolantes & temperatura

ambiente (6xidos, ceramicas supercondutoras, etc).

As amostras do tipo valvulas de spin foram produzidas pela técnica de magnetron
sputtering no Laboratorio de Filmes Finos do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas. O
sistema de deposigao é do tipo ATC-2400 AJA, cujo esquema esté representado na Figura
5.2, o qual permite a deposicao de diversas configuracoes de multicamadas, dependendo do
tipo de estrutura que se deseja produzir. O sistema pode operar de dois modos: corrente
direta (DC) ou radio freqiiéncia (RF). E composto por duas camaras de forma cilindrica;
na principal encontram-se dispostas circularmente quatro fontes "magnetron"(duas de
5cm e duas de 3cm de diametro) que podem ser mudadas dependendo do tipo de material
alvo desejado (magnético, ndo magnético ou isolantes). A camara secundaria possui um
sistema de vacuo independente, o que permite introduzir e retirar o porta-substratos da
camara principal, sem a perda do vacuo da mesma. Uma das caracteristicas do sistema
ATC-2400 AJA é a pressao de base, que é muito baixa (8-10 mTorr), possibilitando
o crescimento dos filmes com baixa quantidade de defeitos e impurezas, originarias do
gas residual utilizado para manter o plasma e fazer o sputtering. O sistema contém dois
manipuladores: um para trasladar o porta substrato da camara secundaria para a principal
e viceversa, e outro é utilizado para girar o porta substrato dentro da cAmara principal. O
porta substrato esta apoiado sobre uma base rotatoria, na qual pode-se fixar até 6 porta-
substratos, caso que se pretenda fazer uma deposicao seqiiencial das amostras, sem mudar
as condigoes de preparacao. O substrato sobre o qual é feita a deposi¢ao fica na caixa

de deposicao. No momento da deposi¢ao, com o objetivo de manter isolado os plasmas

'Um plasma é um estado gasoso complexo da matéria, composto de radicais livres, elétrons, fotons,
ions e varias espécies neutras.
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Figura 5.2: Esquema do sistema de producao de filmes finos pelo método de Magnetron Sput-
tering do laboratorio de filmes finos do CBPF, [59].

de cada alvo e também o substrato, utilizam-se chaminés metalicas com obturadores
circulares (shutters) no seu extremo superior. A operagao destes manipuladores é feita
por um programa de computador que controla simultaneamente o posicionamento do
porta-substrato (o movimento da base rotatoria), a seqiiencia das camadas, o tempo de

cada deposicao, e também a abertura e o fechamento dos obturadores.

O controle do plasma, do fluxo de massa do gas e da pressao do gas é feito ma-
nualmente; estes dois tultimos sao regulados pelos controladores modelo MKS 247C e
VAT-modelo PM5 respectivamente. O controle da pressao é regulado pela abertura de
uma valvula tipo gaveta, que se mantém estavel em uma pressao pré-fixada (pressao de
trabalho). A variacdo da pressdo é controlada por um sistema de realimentagao (feed-

back) na valvula gaveta. A entrada dos gases é feita por duas vias: diretamente nos alvos
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através da entrada que passa por baixo da fonte, ou pela entrada lateral da camara de
deposicao. O sistema possui dois controladores, permitindo controlar simultaneamente o
fluxo de dois gases diferentes, como por exemplo argdonio puro e o oxigénio, que podem ser
misturados ao entrar na camara principal, por qualquer uma das duas entradas citadas

anteriormente.

Sputtering reativo

A técnica de sputtering e suas variantes permitem a deposicao de filmes em atmosfera de
argonio ou na presenga de gas reativo. Uma das possibilidades do uso deste acessorio, foi
utilizada na elaboragao das amostras da presente dissertacao de tese, que é o sputtering
reativo, ou seja sputtering com uma pressao parcial de argdnio e oxigénio, o que permitiu
a obtengao de diferentes 6xidos, a partir de alvos de elementos puros [59]. A pressao
residual forca das cAmaras principal e a secundaria é controlada independentemente por
uma bomba primaria marca ALCATEL e uma bomba Turbo Drag da marca Balzers.
Detalhes do sistema de deposi¢ao, instrumentacao e descricao detalhada do funcionamento

e manutengao do sistema magnetron sputtering, sao dadas por Mello [58].

5.2 Preparacao das Valvulas de Spin

Nosso interesse ¢ conhecer o comportamento dos momentos magnéticos orbital e de spin
nas interfaces NM/FM e também no meio da camada FM e sua variagdo ao inserir uma
camada nano-oxidada, dependendo da distancia ou profundidade & camada desejada (seja
a camada FM fixa ou livre ou a camada AF). Nao tendo a disponibilidade de preparar
os filmes e realizar as medicoes in situ apos a deposicao de cada camada 2, utiliza-se
uma forma alternativa partindo das amostras prontas, fazendo o procedimento inverso,
reduzindo a espessura por procedimento de sputtering in-situ na camada de medida de
XMCD. Controlando o tempo de sputtering e a tensao aplicada, é possivel controlar a
espessura da camada retirada, seguindo as medi¢oes de dicroismo circular magnético de
raios X e fazendo para cada ensaio esta rotina. Portanto, fica claro o uso deste tipo de

configuracao do valvula de spin do tipo bottom.

2Este método é o mais usado pelos grupos de pesquisa
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O processo de preparacao das amostras consistiu das seguintes etapas:

93

O sistema desenvolvido e estudado nesta dissertacao tem a seguinte composicao

e estrutura; Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/WTi. Todas as amostras foram

crescidas em presenca de um campo magnético (480 Oe) de modo a induzir um eixo

de anisotropia preferencial.

Para a determinagao das taxas de deposicao, utilizou-se os valdéres das taxas calcu-

ladas nos trabalhos anteriores feitos no laboratério como é apresentado na Tabela

5.1.

A escolha das espessuras, foi feita para obter o maior valor da MR, tomando como

referéncia trabalhos reportados na literatura [11, 12|, e nos trabalhos feitos no mesmo

laboratério com a mesma metodologia e sistema de deposigao.

Finalmente faz-se a inser¢ao da camada nano-oxidada, de acordo com trabalhos

relatados na literatura, [13, 60, 61]. O processo de oxidacao natural in situ, é feito

pela exposicao da camada a uma mistura de gases composta por um fluxo de argonio

e oxigénio de 0, 065cm? /s 0, 25¢m3 /s, respectivamente, com uma pressao do trabalho

de 120 mTorr. O controle da oxidacao é feito pelo tempo de exposicao da camada

livre na mistura destes gases, conforme mostra a Tabela 5.1. A insercao da camada

nano-oxidada no meio da camada livre foi feita em duas etapas: apos a deposicao

das camadas AF, FM fixa e NM, deposita-se a camada FM livre até a metade e

expoe-se a superficie ao fluxo dos gases e obtida a oxidagao de uma nano-camada o

restante da camada magnética continua a ser depositado.

Tabela 5.1: Constantes de deposicao utilizadas durante a preparacao da estrutura valvula de

spin do tipo bottom

Alvo | Taxa (A/Seg) | Pressio Trabalho (mTorr) | I (mA)
Cu 1,43 2,00 54,0
FeMn 0,81 2,00 88,0
NiFe 1,36 2,00 97,0
WTi 1,43 2,00 157,0
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5.3 Caracterizacao das Valvulas de Spin

As estrutura valvula de spin do tipo bottom foram caracterizadas ex-situ, & temperatura
ambiente. O processo de caracterizagao consistiu em medigoes de transporte eletronico
(magnetoresisténcia) e de magnetizacao (SQUID), estas duas foram realizadas nas insta-
lagoes do Centro Brasileiro de Pesquisas Fisicas CBPF, de difragao de raios X realizadas
no Laboratorio de Cristalografia do Instituto de Fisica da Universidade do Sao Paulo, e de

dicroismo circular magnético de raios X realizado nas instalagoes do Laboratério Nacional

de Luz Sincrotron LNLS na linha D0OSA-SGM.

5.3.1 Caracterizacao Estrutural

Foram realizadas medidas de difragdo de raios X em alto angulo (26 variando desde 35
a 50 graus), com a radiagdo K, do Cu (A = 1,5418); isto para obter informagao sobre a

estrutura e a direcao cristalografica do sistema valvula de spin do tipo bottom.

5.3.2 Caracterizacao das Propriedades de Transporte Eletronico:

Magnetoresisténcia

O laboratoério de sputtering do CBPF, dispoe de um sistema para medi¢oes da magneto-
resisténcia a temperatura ambiente, utilizando o método das quatro pontas. Esta medida
consiste da aplicagao de uma corrente paralela ao plano do filme com um campo magnético
perpendicular & corrente, (JvsH), conforme a Figura 5.3. Este sistema consiste de um
porta-amostras que é composto de duas bases de circuito integrado, que fixam a amostra,
quatro pontas finas de prova dotadas de molas internamente, da marca Fverett Charles
Technologies, que garantem os contatos elétricos por pressao mecanica. Um amplificador
Sincrono Lock-in da EGG PAR modelo 5210, um multimetro Scanner de 10 canais marca
Keithley modelo 2001, um gerador de fun¢ao marca Keithley Function Synthetizer modelo
3910. O campo magnético é gerado por um eletroima de até 12 kOe (1,2T), uma sonda
Hall para medir e controlar o campo. Todos os aparelhos mencionados possuem possuem

uma interface GPIB com o microcomputador.



CAPITULO 5. EXPERIMENTAL 95

Polo
Magnético Sonda

Hall

£,
o

Figura 5.3: Esquema do porta amostras para medidas de MR pelo método de 4 pontos e campo

transverso [59].

5.3.3 Caracterizacao Magnética: Magnetizagao

Para a caracterizacao da magnetizacao, utilizou-se o Magnetic Property Measurement Sys-
tem (MPMS), da marca Quantum Design. Este sistema consiste de um criostato de metal,
no qual se insere o sistema para medidas, um console que contém a eletronica digital, uma
fonte de corrente, um compressor, um dispositivo Superconducting Quantum Interference
Device (SQUID), um eletroima superconductor, um sistema de controle de temperatura e
a interface com o usuario através do computador. Este sistema ¢ capaz de alcangar cam-
pos de até 5,5 T e temperaturas variando de 2K até 400K. O campo magnético gerado
pela bobina é energizado por uma fonte de corrente externa, e que trabalha em um regime
de correntes confinadas, dando como resultado uma maior estabilidade e baixo ruido de

campo nas medidas.

O fundamento deste dispositivo estéd baseado nas propriedades fisicas de uma juncao
Josephson, que consiste de duas camadas de material superconductor separadas por uma
camada de material isolante, que atua como barreira para o fluxo de elétrons. Se a espes-
sura desta intercamada é pequena, é possivel sobrepor as funcoes de onda dos pares de
Cooper entre as duas camadas supercondutoras criando a possibilidade de tunelamento

dos elétrons através da barreira isolante. Assim, a maxima corrente I que circula através
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da jungao é igual a corrente critica, a qual vai depender da jungao, do material super-
condutor e da temperatura. Assim, o sistema SQUID consiste de duas jung¢oes Josephson
conectadas em paralelo, formando um anel supercondutor. A vantagem do uso deste
equipamento ¢ devido a sua alta sensibilidade (10~%emu) que é necessaria nas estruturas
analisadas em comparagdo & técnica de magnetometria de amostra vibrante (VSM) que

tem uma menor sensibilidade (3z10 %emu).

5.4 Medidas de Dicroismo: Montagem Experimental

O Laboratorio Nacional de Luz Sincrotron (LNLS), é uma fonte de radiagao de segunda
geragao, que comegou a operar no ano 1997, colocando o Brazil na vanguarda da pesquisa
tanto na ciéncia béasica quanto na tecnologia nesta parte do continente. Podemos dizer que
a radiagao sincrotron ¢ a intensa radiacao eletromagnética produzida quando os elétrons
atingem velocidades proximas & da luz em trajetorias circulares. A radiagao sincrotron no
LNLS é produzida num acelerador linear LINAC de 18m de comprimento, onde os elétrons
sao arrancados desde uma placa metélica por radiofreqiiéncia (476 MHz) com uma energia
de 120MeV e impulsionados em linha reta em uma camara de ultra alto-vacuo (107 Torr).
Este feixe de elétrons é encaminhado a um acelerador circular intermediério, booster de
33m de didmetro, onde a energia ¢ ampliada para 500MeV. Com esta nova impulsao o
feixe é direcionado para o acelerador principal (anel de armazenamento), com 93m de
circunferéncia, onde o feixe de elétrons atinge uma energia maxima de 1,37GeV. O anel
de armazenagem ¢ o local onde vai ser gerada a radiagao sincrotron, tem 12 eletroimas
(dipolos) que desviam a trajetoria do feixe de elétrons (trajetoria circular) em 30 graus,
18 quadrupolos, 8 sextupolos e 12 monitores de posicao do feixe. Na atualidade o LNLS

tem 11 linhas de luz ativas de um total previsto de 24 linhas.

5.5 A Linha SGM

A linha de luz SGM (Spherical Grating Monochromator) opera na faixa de energia de 250

a 1000 eV, faixa de energia que inclui a radiagao ultravioleta de vacuo e os raios X moles,
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Figura 5.4: Esquema das linhas de Luz em operac¢ao no LNLS. As linhas da cor azul operam

na regiao do raio X, e as da cor vermelho operam na regiao do ultravioleta e raio X mole.

que é ideal para fazer pesquisas relacionadas as propriedades magnéticas dos materiais.
Devido a natureza da radiagao que se utiliza nesta linha, sao necessarias condigoes de ultra
alto vacuo, uma vez que o feixe de fotons chega diretamente sem que tenha que atravessar
nenhuma janela, isto é, a estacao experimental estd diretamente conectada com o anel em
condigoes de ultra alto vacuo. Esta linha esta dedicada a espectroscopia de foto-elétrons,

a foto-absorcao da borda K do carbono e ao dicroismo circular magnético de raios X

(XMCD).

Os principais parametros da linha de luz SGM [62] estéao listados abaixo:

Fonte : Ima defletor D08(4°), S,=0,263 mm

e Monocromador : Uma (grade) esférica

Elemento focalizante : Dois espelhos esféricos e 1 espelho toroidal

Faixa de energia : 250-1000 ¢V (250-1500 €V em condi¢oes de fluxo e resolugao

reduzidos)

Resolugao espectrosl : E/DE melhor que 3.000
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e Tamanho do feixe na amostra : 0,5x0,5 mm?

e Detetores : Analisadores de energia de elétrons channeltrons, microchannel plates,

eletrometros.

5.5.1 Camara de Dicroismo

A camara de dicroismo tem como componentes basicos um sistema porta-amostra, um
manipulador de precisao para o alinhamento da amostra com o feixe, um monocromador
que permite escolher a freqiiéncia da luz sincrotron que vai ser utilizada. Com o objetivo
de medir o XMCD das amostras do valvula de spin tipo bottom, estas sao montadas numa
camara de alto vacuo (107® Torr) na qual finas camadas de material sdo removidas por
Sputtering, utilizando-se fons de argénio controlado por uma tensao de 1, 1,5 e 2.0 kV. As

medicoes de XMCD sao feitas a temperatura ambiente.

A luz branca proveniente do anel atravessa uma fenda vertical automatizada com
motor de passo, onde 75% de polarizacao circular ¢ selecionada. Posteriormente a radiagao
¢ monocromatizada, atravessa uma fina telinha de ouro (na realidade, niquel coberto com
ouro) onde mede-se o fluxo de entrada e finalmente entra na camara onde esta localizada
a amostra. Na frente da amostra ha um anel metalico que gera um campo elétrico a
fim de coletar os elétrons ejetados e evitar a reabsorcao na amostra. Os espectros de
absor¢ao foram obtidas variando-se os comprimentos de onda da luz incidente e medindo-
se a corrente na amostra por meio de um eletrometro. Um magneto permanente de
0,2T ¢é posicionado atras da amostra gerando um campo magnético paralelo a direcao
de propagacao dos raios X. As medidas de XMCD foram feitas com campos alternados
pela inversao do magneto, os espectros foram levantados com o campo paralelo e anti-
paralelo a helicidade dos fotons, mantida fixa. Os espectros de absorcao foram medidos
nas bordas Ly 3 do Fe, Ni, Cu e O, com angulos de incidéncia de 45° ao plano do filme.
Apos a normalizagao dos espectros com o fluxo incidente, o sinal de XMCD é obtido pela
diferenca de dois espectros tomados seqiiéncialmente, com campos opostos. A Tabela 4.2
mostra alguns valores das energias de absor¢ao bem como os intervalos varridos para os

espectros de absorcao. Note-se que estes comegam muito antes do borda da absorgao.
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Figura 5.5: Esquema da linha de Luz SGM, onde HFM, VFM e TFM sao os espelhos horizontal,

vertical e toroidal respectivamente.
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Capitulo 6

Apresentacao e Discussao dos
Resultados

Este capitulo esta divido em quatro partes: as trés primeiras correspondem as caracte-
rizagoes das propriedades estruturais, de transporte eletronico e magnetizagao, a quarta

parte consiste nas analises dos dados de dicroismo circular magnético de raios X.

6.1 Medidas de Difracao de Raios X

A estrutura cristalina das multicamadas, no caso especial as valvulas de spin, o valor
da MR vem acompanhado de um empilhamento ordenado. Isto é atingido levando-se em
conta o parametro da rede dos elementos utilizados. Em estruturas valvula de spin do tipo
bottom onde usamos o FeMn como a camada AF, estas constantes sao proximas e todas
elas tém a estrutura FCC. Assim temos que para o Cu: a = 3,61, NiFe: a = 3,57 e FeMn
na fase v: @ = 3,63 [63]. O uso da camada buffer de WTi induz uma forte textura (111)
em uma camada de NiFe crescida acima dela, embora nenhuma relagao estrutural exista
entre elas; o grau de cristalinidade do WTi esta relacionado com a origem da textura

(111) na camada crescida acima dela.

A Figura 6.1 mostra os difratogramas de raios X em alto dngulo da estrutura vélvula
de spin do tipo bottom, (20 variando de 38 até 50 graus) com a radiacao K, do Cu
(A = 1,5418); para uma melhor analise da estrutura seguimos a rotina de depositar
camada por camada, para um melhor registro do crescimento. Uma descrigao da Figura
6.1 ¢ feita a seguir (a ordem ¢ de baixo para acima, conforme gréfico e seta a esquerda),
o primeiro nao apresenta nenhum pico de Bragg, resultado esperado pois foi depositada

a camada buffer de WTi. Nas seguintes camadas pode-se notar, na posi¢ao angular

60
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Figura 6.1: Difrac¢ao de raios X a alto angulo da estrutura de bottom valvula de spin.

20=44.,3 o pico de Bragg que corresponde a reflexdo (111) na fase FCC da liga NiFe. A
presenga do pico de Bragg para 20 = 43.0 corresponde ao AF FeMn (111) [64]; a aparigao
do pico na posicao 20= 43.55, no quarto difratograma, é devido a presenca da camada
NM de Cu na fase FCC. A partir do quinto difratograma observa-se, na posi¢ao angular
20 = 39,8, a presenga do pico de Bragg correspondente a reflexdo (006) do FesOs. No
sexto difratograma pode-se notar, na posicao 20 = 44.1, a presenca do pico de Bragg
correspondente ao AF NiO que corresponde a reflexao (111). A presenca da camada
nano-oxidada pode ser observada neste tltimo difratograma, devido & presenga dos picos

de Bragg correspondentes aos 6xidos FeoO3 e NiO.
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6.2 Medidas de Magnetoresisténcia

Como foi comentado no Capitulo [04], correspondente a parte experimental, a primeira
fase compreende a otimizacao da estrutura véalvula de spin do tipo bottom, através da
procura das espessuras 6timas, isto é, para qual estrutura o valor da magnetoresisténcia

é maior.

6.2.1 Obtencao das espessuras 6timas

Variacao da espessura da camada nao magnética

Si/WTi(30A)/NiFe(3004A) /FeMn(150A) /NiFe(50A)/Cu(X)/NiFe(100A) /WTi(30A)

A espessura da camada nao magnética é o parametro principal que vai determinar o
valor da MR, assim a fase inicial do trabalho foi otimizar esta estrutura através da variagao
deste parametro. A Figura 6.2 apresenta os valores obtidos para a MR em fungao das
espessuras da camada nao magnética. Podemos observar que o maior valor da MR ocorre
quando a

espessura da camada NM ¢ igual a 21A, onde as camadas FM tém um acoplamento
antiferromagnético. Observa-se que o valor encontrado da MR para 9A ¢ pequeno; isto
ocorre devido & uma forte interagao entre as camadas magnéticas, as quais induzem um
acoplamento ferromagnético, fazendo com que as magnetizacoes das camadas FM presa e
livre mudem de orientagao simultdneamente, nao ocorrendo o efeito valvula de spin. Para
maiores espessuras, a queda da MR ¢ atribuida ao fato de ocorrer um maior espalhamento
dos elétrons na camada NM, o que impede a livre passagem destes através das camadas

magnéticas.

Variacao da espessura da camada Buffer

Si/WTi(30A)/NiFe(X)/FeMn(150A)/NiFe(50A) /Cu(21) /NiFe(100A) /WTi(30A)

O uso de duas camadas buffer deve-se a que a primeira camada de WTi tem como
objetivo fixar um ordenamento cristalino (como foi comentado na primeira parte corres-
pondente & anélise estrutural) e a segunda camada buffer de NiFe favorece o crescimento
da fase metastavel v do AFM FeMn (FCC), mostrando a textura (111). Este estagio
é importante porque o FeMn tem a tendéncia a cristalizar na fase a-Mn (BCC), que na

temperatura ambiente é nao magnética, e a auséncia desta segunda camada buffer de NiFe
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Si/WTi(30A)/NiFe(300A)/FeMn(150A)/NiFe(50A)/Cu(x)/NiFe(100A)/WTi(30A)
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Figura 6.2: Graficos da MR da estrutura de valvula de spin bottom, em fungao da espessura da
camada nao magnética.

resultard em um valor nulo da MR. Assim as estruturas policristalinas sem uma intensa
orientagao preferencial nao apresentam o efeito valvula de spin; isto pode ser devido a

rugosidades nas interfaces ou pequenos campos de exchange bias.

Fixando o valor da espessura da camada NM, obtida no estagio anterior, varia-se
seqiiencialmente a segunda camada buffer NiFe, como ¢é apresentada na Figura 6.3. Para
uma espessura de 20 A a MR atinge o maior valor (MR=3,15%), que esta de acordo com
os trabalhos reportados por Kools, [63] e Lenssen et al. [65], diminuindo & medida que
aumentamos a espessura. Para uma espessura de 300A tem-se a presenca de um pequeno
pico da MR o qual ¢é devido a um forte acoplamento entre a camada buffer e a camada

presa.
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Si/WTi(30A)/NiFe(x)/FeMn(150A)/NiFe(50A)/Cu(21 A)/NiFe(100A)/WTi(30A)
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Figura 6.3: Graficos da MR da estrutura de valvula de spin bottom, em fungao da espessura da
camada buffer de NiFe.

Insercao da camada nano-oxidada

Tendo estabelecido as espessuras 6timas das camadas NM e buffer, o passo seguinte para
continuar a aumentar a MR é a insercao da camada de nano-6xido no meio da camada
magnética livre. A inser¢do da camada nano-oxidada no meio da camada livre é feita em
duas etapas: tendo ja depositado a camada AF, FM presa e a NM, deposita-se a camada
FM livre até a metade e expomos a superficie ao fluxo dos gases; obtida a oxidagao de
uma nano-camada o restante da camada magnética continua a ser depositado. A insercao
¢é feita expondo a camada a uma mistura de argonio e oxigénio na mesma camara de
deposicao aumentando durante este estagio a pressao de trabalho até 120 mTorr. A Figura
6.4 apresenta o comportamento da MR em funcao do tempo de exposicao da superficie

da camada FM livre & mistura dos gases Ar/Os. Partindo do valor inicial atingido no
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Si/WTi(30A)/NiFe(20A)/FeMn(150A)/NiFe(50A)/Cu(21 A)/NiFe(50A)/NOL/NiFe(50A)/WTi(30A)
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Figura 6.4: Graficos da MR da estrutura de valvula de spin do tipo bottom, com a variacao da
espessura da camada nano-oxidada NOL.

estagio anterior da MR=3,1%, a insercao da camada nano-oxidada leva a um aumento
da MR atingindo um valor maximo de MR=4,0 % para um tempo de exposi¢ao de 10
minutos, ocorrendo uma diminui¢ao para tempos maiores. Este comportamento da MR

pode ser explicado nos seguintes termos:

e Esta estrutura pode ser considerada como uma valvula de spin com duas camadas
presas, a primeira devido ao FeMn e a segunda devido a presenca do NiO, formado

na camada nano-oxidada, conforme foi confirmada pelos dados da difracgao.

e O maior valor da MR atingido é devido ao aumento da reflexao especular pela
presenca das duas camadas AF nos extremos da estrutura, que tem uma alta resis-

tividade.
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e A queda do valor da MR para tempos maiores de exposicao é devida & presenca da
camada nano-oxidada que separa magneticamente a camada FM livre, possivelmente

devido ao aumento da rugosidade nas interfaces criadas pela NOL.

Um exemplo do que acontece na camada livre devido a inser¢ao da camada nano-oxidada é
apresentado na Figura 6.5. Sao mostrados trés estagios do crescimento desta estrutura: na
parte a) a estrutura sem a presenga da camada NOL, devido & natureza da deposigao das
camadas a estrutura nao tem um 6timo crescimento camada por camada, apresentando
descontinuidades (vales), na parte b) a presenga do oxigénio atua como um surfactante,
isto é, minimiza a presenca destes vales e nao sendo uma camada totalmente fechada,
esta camada nao deve separar magneticamente a camada magnética, ela deve apresentar
descontinuidades, e c¢) para maiores tempos de oxidagao a NOL separa magneticamente

a camada FM, criando interfaces rugosas.

Camada 0, Rugosidade
depositada S\

OB
S BB B S B B S 5

QI b 5 S St S St 0
b S BB S 5 S 5>

Figura 6.5: Modelo para o processo de oxidagdo, a) camada depositada sem a presenca de
surfactante, b) O processo de oxida¢ao minimiza as descontinuidades do crescimento da estrutura
¢) O maior tempo de oxida¢ao ocasiona a presenca de rugosidade nas interfaces que diminui o

valor da MR.
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6.3 Medidas de Magnetizagao

O comportamento magnético da estrutura valvula de spin do tipo bottom é apresentado
na Figura 6.6a, onde também é mostrada a curva da MR, Figura 6.6b, para fins de com-
paragao. As mudangas da orientacao da magnetizagdo das camadas magnéticas estao
relacionadas com a mudanca da resisténcia. A curva de magnetizacao, Figura 6.6a, mos-
tra dois lagos de histerese separados, a que tem a menor coercividade correspondente a
camada FM livre, que esta centrada ao redor de 10 Oe. Sob a aplicacao de um campo
magnético externo, ao longo do eixo de anisotropia ou exchange bias que é menor que o

campo de fixagao bias Hgpp = 1300e, s6 a camada FM livre muda a sua orientagao.

Si/WTi(30A)/NiFe(20A)/FeMn(150A)/NiFe(50A)/Cu(21A)/NiFe(100A)/WTi(30A)
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Figura 6.6: Graficos da MR (a) e magnetizagao (b) da estrutura valvula de spin do tipo bottom.
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Quando o campo aplicado tem um aumento que supera o campo de bias, a camada FM
presa muda a sua orientacao, exibindo a mudanga da magnetizacao ao redor do campo
de bias. Podemos resumir isto da seguinte forma, as camadas tém a magnetizacao para-
lela para campos inferiores de -130 Oe e superiores a 20 Oe, sendo anti-paralelos entre
estes dois valores. A curva da MR apresentada na Figura 6.6b exibe uma queda rapida
correspondente & mudanga da camada FM livre proxima a campo zero, seguido por uma
gradual diminuicao quando a magnetizacao da camada presa muda de orientagao. Esta
queda rapida da MR vem acompanhada por a mudanca na orientagao relativa das magneti-

zagoes das camadas magnéticas conforme a curva de histerese apresentada na Figura 6.6a.

O comportamento magnético da estrutura véalvula de spin do tipo bottom, com a
inser¢ao da camada nano-oxidada NOL para um tempo de oxidagao de 10 minutos, é
apresentado na Figura 6.7a, onde também é mostrada a curva da MR, Figura 6.7b. A
curva de histerese apresenta o mesmo comportamento que a estrutura anterior, quer dizer
dois lacos de histerese, tendo as camadas magnéticas a orientagao paralela para campos
menores que -216 Oe e maiores que 10 Oe, sendo antiparalelo entre estes dois valores. Um
resultado inesperado é o aumento do valor do campo de exchange bias (133 Oe a 216 Oe);
isto é possivelmente devido ao fato da presenca do AF NiO, formado pela NOL na camada
FM livre. Este AF da origem a um campo de ezchange bias, que é adicionado ao campo
jé existente devido a camada AF de FeMn. Este tipo de estrutura denominada "exzchange
bias duplo"foi proposta por Lu et al. [66], e podemos observar que a presenga da NOL
nao altera o campo coercitivo da camada FM presa mantendo quase o mesmo valor. A
relacao deste comportamento magnético com a resisténcia ¢ apresentada na Figura 6.7a,
onde a transicao, desde um estado magnético paralelo ao antiparalelo, vem acompanhada

pela transicao de um estado de baixa resisténcia ao estado de alta resisténcia.

Na Figura 6.8, apresentamos o laco de histerese correspondente & camada FM livre,
para a estrutura valvula de spin do tipo bottom com e sem a inser¢ao da camada nano-
oxidada, notando-se uma diminui¢ao no valor do campo de acoplamento intercamada em
relagao a estrutura sem NOL, por um fator de dois. Esta diminui¢ao é devida a redugao

das rugosidades na superficie da camada magnética livre, originada pela inser¢ao da NOL,
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Figura 6.7: Graficos da MR (a) e magnetizagao (b) da estrutura valvula de spin do tipo bottom,
com a inser¢ao da camada nano-oxidada (NOL).

um resultado esta em concordancia com os trabalhos feitos por Li et al. [67].

Na Tabela 6.1 apresentamos os valores da MR en funcao do tempo assim como os

valores do campo coercitivo He e de exchange bias Hgp.

Tabela 6.1: Tempo de oxidacao e valores da MR, do campo coercitivo Hp, e do campo de

exchange bias Hgp.

Tempo de oxidagao (minutos) | MR % | He (Oe) | Hgp (Oe)
0 3,15 38,61 133,5
10 3,97 37.58 216,0
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6.4 Medidas de XMCD

As analises das medidas de dicroismo circular magnético de raios X, para uma melhor
compreensao, foram divididas em trés partes: a primeira contém os dados da estrutura
valvula de spin do tipo bottom sem NOL, a segunda esta dedicada os dados da mesma
valvula de spin com a insercao da camada nano-oxidada, e terceira parte trata da compa-
ragao dos resultados obtidos para os dois sistemas. Estes resultados revelam as mudangas
no valor do momento magnético de spin devido & inser¢ao da camada nano-oxidada com-

paradas com os valores teoéricos fornecidos na Tabela 4.3. Os valores obtidos do momento
eff

orbital (1m,,;) e momento de spin (mg;, dos elementos Fe e Ni para a estrutura valvula de
spin tipo bottom sem e com NOL sao apresentados nas Tabelas 6.6 e 6.7, respectivamente;
estes valores foram calculados usando as equagoes (4.18) e (4.19). O angulo de incidéncia
do foton circularmente polarizado foi mantido constante e igual a § = 45° e o grau de
polarizagao P. = 0,75. O campo magnético aplicado foi de 0,2T (que é suficiente para
saturar a magnetizagdo das amostras). Os procedimentos para os célculos de erros sao

apresentados no Apéndice A.

Sistema Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/WTi

As medidas de XMCD para esta estrutura foram realizadas nas bordas de energia dos
elementos Fe, Ni e Cu, seguindo os valores de energia de transi¢ao fornecidos na Tabela
4.3. A Figura 6.9 apresenta os espectros de absorcao, obtidos com diferentes tempos de
sputtering com o desgaste progressivo das camadas ate atingir as camadas mais internas
que desejamos estudar. Estes espectros sao caracterizados pela intensidade de absorgao da
camada nao magnética. Para ilustrar ¢ adicionado a direita a estrutura correspondente,
indicando pela seta a regiao que gera cada sinal, conforme as analises feitas a partir das

intensidades dos espectros de absorgao.

Uma descricao do espectros de absorgao correspondente a estrutura apresentada na
Figura 6.9 é dada a seguir. E possivel notar uma ligeira ondulacdo no inicio da borda do
Fe, conseqiiéncia da presenga do elemento Fluor (devido ao uso de teflon para prender as
amostras no porta-substrato). Para um tempo de sputtering de 60 segundos nao se ob-

serva sinal da borda do elemento Cu. Isto se deve ao fato de estarmos no inicio da camada
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Figura 6.9: Espectros de absorgao nas bordas do Fe, Ni e Cu da valvula de spin do tipo bottom,

obtidos apos diferentes tempos de sputtering.

FM livre, e os fotons que atingem a amostra serem absorvidos pelas camadas anteriores
(em parte devido as camadas de protecago WTi e FM livre) nao podendo excitar ao ele-
mento Cu. Comprova-se isto observando as bordas do Fe e do Ni que apresentam um forte
sinal correspondente a camada FM livre. Para 120 segundos de sputtering observa-se um
pequeno pico na borda de absor¢ao do elemento Cu. Este pico esté associado a remocao
de uma parte da camada FM livre neste caso a camada de WTi ja foi removida, os sinais
das bordas de Fe e Ni agora apresentam uma maior intensidade devido tanto & camada
FM livre como a camada FM presa. Para um tempo de sputtering de 150 segundos o sinal
do elemento Cu é desprezivel, ocorrendo uma diminuicao da intensidade da borda do Ni,

devido a remocao da camada FM livre e da camada NM, restando apenas a contribuicao
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da camada FM presa.
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Na Figura 6.10 sao apresentados os espectros XMCD correspondentes as bordas de Fe

e Ni, para o tempo de sputtering de 60, 120 e 150 segundos respectivamente, conforme a

descricao dos espectros de absorgao da Figura 6.9 feita no paragrafo anterior.
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Figura 6.10: Espectros XMCD nas bordas L3 do Fe e Ni do valvula de spin do tipo bottom,

em funcao do tempo de sputtering.
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Na Figura 6.11 apresenta as variagoes das areas dicroéicas em fungao do tempo de
sputtering, indicando a razao dos momentos orbital-spin, a partir dos valores das areas
dicrdicas. Para ilustrar foi incluida no lado direito a estrutura indicando com as setas a

regiao correspondente, conforme as anéalises feitas a partir dos espectros de absorcao.

Si/WTi(30A)/NiFe(20A)/FeMn(150A)/NiFe(50A)/Cu(21 A)/NiFe(100A)/WTi(30A)
//
7/

Fe Ni Si
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Figura 6.11: Espectros XMCD nas bordas Ly 3 do Fe e Ni da estrutura véalvula de spin do tipo

bottom, para diferentes tempos de sputtering.

Sistema Si/WTi/NiFe/FeMn/NiFe/Cu/NiFe/NOL/NiFe/WTi

Os espectros de absor¢ao e XMCD para este sistema foram medidos nas bordas de energia
L, 5 correspondentes dos elementos Fe, Ni, Cu, O e Mn, seguindo os valores de energia de

transicao conforme apresentadas na Tabela 4.2.
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A Figura 6.12 apresenta os espectros de absorcao, medidos para diferentes tempos de
sputtering, incluindo as bordas de oxigénio e manganés. Para fins ilustrativos, é adicionada
a direita a estrutura correspondente, indicando pela seta a regiao a que pertence este sinal,
de acordo com as analises feitas a partir das intensidades dos espectros de absor¢ao. Uma
descricao do espectros de absor¢ao correspondente a esta estrutura é dada a seguir. O
primeiro espectro mostra a intensidade inicial no borda do Ni e Fe, bastante fracos devido

a presenca da camada protetora (WTi). Para um tempo de sputtering de 30 segundos

sobressai a presenca de um pico correspondente a borda do oxigénio, conseqiiéncia da
presenca da camada nano-oxidada, com sinais fracos das bordas de Fe e Ni. Logo, para
um tempo de sputtering de 120 segundos ocorre um aumento no sinal tanto na borda de
oxigénio, do Fe e do Ni, (esta intensidade ¢ devido a contribui¢do da segunda parte da

camada FM livre). Para um tempo de sputtering de 150 segundos, desaparece o sinal da,

WTi
NiFe
NOL
NiFe

+t= 30s J\N\M\

Cu
NiFe

Intensity (u.a.)

FeMn

_t;li) ° \f"“’“" NiFe
WTi
t= 180 s M Si
) ' ) '
600 800 1000

Energy (eV)

Figura 6.12: Espectros de absor¢ao nas bordas do O, Mn, Fe, Ni e Cu da estrutura valvula de
spin do tipo bottom com a inser¢ao da camada nano-oxidada (NOL), para diferentes tempos de

sputtering.



CAPITULO 6. APRESENTACAO E DISCUSSAO DOS RESULTADOS 76

borda de oxigénio, devido a remogao completa da camada nano-oxidada, ficando os sinais
das bordas de Fe e Ni mais intensos, provavelmente devido a contribuicao da camada FM
presa. Finalmente para um tempo de 180 segundos observa-se sinais da borda de Cu e
de Mn que correspondem a contribui¢ao da camada FM presa, ja tendo sido removida a

segunda metade da camada FM livre e parte da camada NM.

Na Figura 6.13 sao apresentados os espectros XMCD correspondentes as bordas de Fe
e Ni, para o tempo de sputtering de 120, 150 e 180 segundos respectivamente, conforme

a descrigao dos espectros de absorcao da Figura 6.12 feita no paragrafo anterior.
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Figura 6.13: Espectros XMCD nas bordas L 3 do Fe e Ni da estrutura valvula de spin do tipo
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bottom com a inser¢ao da camada nano-oxidada, em funcao do tempo de sputtering.
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A Figura 6.14 apresenta os espectros XMCD medidos em func¢ao do tempo de sputte-

ring, mostrando os valores da razao dos momentos orbital-spin obtidos a partir dos valores

das areas dicroéicas.
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Figura 6.14: Espectros XMCD nas bordas L 3 do Fe e Ni da estrutura valvula de spin do tipo

bottom com a inser¢ao da camada nano-oxidada (NOL), para diferentes tempos de sputtering.
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Analises dos resultados

Pelos resultados apresentados fica claro que a inser¢ao da camada nano-oxidada ocasiona
mudancas notaveis, tanto nas propriedades estruturais quanto de transporte e magnética
na estrutura bottom valvula de spin do tipo bottom. Tentaremos relacionar estas mudancas
as contribuigoes individuais dos momentos magnéticos orbital e de spin, obtidos a partir

dos calculos das regras de soma apresentados nas equagoes 4.9 e 4.10.

A ultima parte desta segao corresponde as analises dos resultados obtidos dos calculos
feitos a partir dos espectros de absorcao. Os valores das éareas dicroicas (diferenga entre
os dois espectros de absorgao para diferentes orienta¢oes da magnetizagao), isotropicas
(diferenga entre a média dos espectros de absorgao e a curva degrau) e a profundidade de

camada erodida sao apresentados nas tabelas seguintes.

Na Tabela 6.2, apresentamos os valéres das areas de absorgao dicroica e area isotrépicas
correspondente a borda do elemento Fe e Ni para a estrutura valvula de spin do tipo

bottom.

Tabela 6.2: Areas das bordas Ly 3, area de absorgao isotrépica e profundidade erodida para os

elementos Fe e Ni na estrutura valvula de spin do tipo bottom.

Tempo de | Profundidade Fe Ni
Sputtering(s) A As Ay | ATSO | A, ‘ Ao ‘
60 20410 |-3,58|3,19 ] 2542 | 453 | 322 |
120 100£10 | -5,15 | 4,57 | 44,02 | 6,33 | 2,58 |
150 171610 | -4,55 | 3,55 | 45,05 | -4,66 | 3,00 |

Na Tabela 6.3, apresentamos os valores das areas dicroicas e isotropicas corresponden-
tes as bordas do elemento Fe e Ni para a estrutura valvula de spin do tipo bottom com a

inser¢ao da camada nano-oxidada.
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Tabela 6.3: Areas das bordas Ly 3, 4rea de absorcao isotropica e profundidade erodida para os
elementos elemento Fe e Ni na estrutura valvula de spin tipo do tipo bottom com a insercao da

camada nano-oxidada.

Tempo de | Profundidade Fe Ni
Sputtering(s) A As | Ay | ATSO | Ay | A
30 10 £ 10 -2,39 10,79 | 37,81 | -1,91 | 1,34
120 30 £ 10 -4,79 | 4,42 | 36,29 | -2,31 | 1,49
150 90 £+ 10 -5,67 | 5,03 | 68,15 | -2,10 | 1,32
180 126 £ 10 -6,86 | 6,23 | 67,44 | -2,94 | 2,21

O célculo da variacao dos momentos magnéticos em fungao da profundidade, é anali-
sado pelo método fornecido por Hofmann [68], em fungao das intensidades ! das bordas
de absor¢ao dos elementos Fe e Ni, levando em consideragao a razao entre estes na liga

NigyFegg, conforme a descricao feita das Figuras 6.9 e 6.12.

Fe

N © a profun-

Na Tabela 6.4, apresentamos os valores do tempo de sputtering, razao

didade erodida, para a estrutura valvula de spin do tipo bottom.

Tabela 6.4: Valores obtidos da razao % na borda L3 e a profundidade erodida, em funcao do

tempo de sputtering, para a estrutura valvula de spin do tipo bottom.

Tempo (s) | 4% | Profundidade (A)
60 0,647 20+ 10
120 0,685 100 £ 10
150 1,123 171 £10

O perfil de profundidade é determinado com ajuda da Figura 6.15, onde temos que o

aumento da razao % com o tempo de sputtering, vem acompanhada com a diminuicao da

espessura da estrutura, quer dizer, a intensidade do Fe tem um valor maior quando esta

fica proxima & camada AF. Tendo em consideracao estes argumentos determinamos um

perfil de profundidade de 50A.

LA diferenca entre o valor maximo e minimo correspondente & borda L3 do Fe e do Ni)
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Fe

Na Tabela 6.5, apresentamos os valores do tempo de sputtering, razao % e a profun-

didade erodida, para a estrutura valvula de spin do tipo bottom com NOL.

Fe

Tabela 6.5: Razao %% na borda L3 e profundidade erodida, em funcao do tempo de sputtering,

para a estrutura valvula de spin do tipo bottom com a insercao da camada nano-oxidada.

A partir da razao

Tempo (s) £< | Profundidade (A)
30 0,461 10 £ 10
120 0,6125 30 £ 10
150 0,623 90 £ 10
180 0,998 126 £ 10

Fe

Ni

e o tempo de sputtering pode ser calculado o perfil de profundi-

dade que ¢é determinada com ajuda da Figura 6.16. O aumento da razao com o tempo de
sputtering, vem acompanhada com a diminuigao da espessura da estrutura. No intervalo

entre 30 e 90 a razao se mantém constante devido a que a maior contribuicao ¢ dada pelo
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elemento Ni. Logo, a intensidade do Fe aumenta devido a que esta fica mais proxima a
camada AF. Tendo em consideragao estes argumentos determinamos um perfil de profun-
didade de 70A para a estrutura valvula de spin do tipo bottom com a insercao da camada

nano-oxidada NOL.
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Figura 6.16: Variagao da razao % em funcdo da profundidade, para a estrutura véalvula de spin

do tipo bottom com a insercao da camada nano-oxidada.

Com os valores obtidos fornecidos nas tabelas 6.2 e 6.3 para a estrutura valvula de
spin do tipo bottom com e sem NOL, respectivamente, calcula-se os momentos magnéticos

orbital e de spin, a partir das equagoes dadas no Capitulo 4, os quais sao apresentados a

seguir:

eff _ 2nh ) A3 + 2A2
spin P ocosf  2AIS0

m (6.1)

_ 4nh A3 — A2
3P.cosf 2A1S0

(6.2)

Morp =



CAPITULO 6. APRESENTACAO E DISCUSSAO DOS RESULTADOS 82

Na Tabela 6.6 apresentamos os valores dos momentos magnéticos orbital e de spin
correspondentes aos elementos Fe e Ni da estrutura valvula de spin bottom sem a presenca

da camada nano-oxidada.

Tabela 6.6: Momento magnético orbital e de spin para os elementos Fe e Ni na estrutura valvula

de spin do tipo bottom sem NOL.

Profundidade Fe Ni
A Morb (atl:)fno) miz{zj; (atl:)fno) Mord (atléfno) nglfn (atléfno)
20+ 10 1,334+0,11 | 2,93+0,28 | 0,32+0,05| 0,68+ 0,05
100 £ 10 1,10+ 0,12 | 2,42+0,19 | 0,2840,05| 0,55+ 0,06
1714+ 10 0,89+0,10 | 1,934+0,22 | 0,264+0,05 | 0,54+0,06

Na Tabela 6.7 apresentamos os valores calculadas dos momentos magnéticos orbital e
de spin correspondentes aos elementos Fe e Ni da estrutura valvula de spin do tipo bottom

com a inser¢ao da camada nano-oxidada.

Tabela 6.7: Momento magnético orbital e de spin para os elementos Fe e Ni na estrutura valvula

de spin do tipo bottom com NOL.

Profundidade Fe Ni
A Mort (o) | Mipin (torns) | Mort (foins) | Mg (o)
10+ 10 0,42+£0,05 | 0,78+ 0,05 | 0,324+0,05 | 0,67=+0,07
30 £ 10 1,26 £0,12 | 2,81£0,22 | 0,14+0,04 | 0,29+0,05
90 + 10 0,78£0,08 | 1,72+0,13 | 0,134+0,05 | 0,28£0,05
126 £ 10 0,97£0,08 | 2,14+0,14 | 0,254+0,04 | 0,53 £ 0,06

Na Figura 6.17 apresentamos o comportamento do momento magnético de spin para
os elementos Fe e Ni da estrutura valvula de spin do tipo bottom sem a insercao da
camada nano-oxidada, conforme os valores descritos na Tabela 6.5 e 6.6 respectivamente.
As linhas pontilhadas indicam os valores tedrico do m,;, calculado por Kunes et al. [57].

Uma descrigao deste comportamento é dada a seguir:

e Os valores iniciais dos momentos magnéticos de spin para os elementos Fe e Ni

concordam com resultados tedricos conhecidos.
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Figura 6.17: Momento magnético de spin da estrutura bottom véalvula de spin sem NOL para o

elemento Fe o e Ni e em funcao da profundidade. A linha pontilhada indica os valores bulk.

e O valor do momento magnético de spin para o elemento Fe vai diminuindo & medida

que se aproxima a camada AF.

e Para o elemento Ni, a diminuicao do momento magnético de spin ¢é lenta, conforme
aproxima da camada AF, isto porque a liga NiFe contem maior percentagem do Ni

em comparagao ao Fe.

e Em geral, pode-se afirmar que os valores obtidos do momento magnético de spin, a
partir das regras de soma, variam em funcao da profundidade, uma relacao com o
campo de exchange bias pode ser estabelecida, sendo necessaria mais medigoes para

confirmar este comportamento.

Na Figura 6.18 apresentamos o comportamento do momento magnético de spin para os

elementos Fe e Ni da estrutura valvula de spin do tipo bottom com a insercao da camada
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nano-oxidada, conforme os valores descritos na Tabela 6.7 e 6.8, respectivamente. As

linhas pontilhadas indicam os valores tedricos do mygy, calculado por Kunes et al. [57].

WTi NiFe NOL NiFe Cu NiFe FeMnNiFe WTi

— T r 1 T 1T ' 1 ° 1
20 0 20 40 60 80 100

T T
120 140

Depth Profile (A)

Figura 6.18: Momentos magnético de spin da estrutura bottom valvula de spin com a inser¢ao
da camada nano-oxidada para o elemento Fe o e Ni @ em funcéo do tempo da profundidade. A

linha pontilhada indica os valores bulk.

Uma descrigao deste comportamento ¢ dada a seguir;

e O valor inicial do momentos de spin do Ni para esta estrutura apresenta concordan-
cia com os valores teodricos, por enquanto o valor inicial do momento de spin esta

afastado tendo o valor mais proximo para uma espessura de 30 A.

e O momento magnético de spin tanto para o Fe e Ni tem um diminui¢ao para um
tempo de 150 segundos, conforme as descrigoes feitas a partir dos espectros de
absorgao, isto devido a presenca da camada nano-oxidada (a camada AF de NiO

favorece este comportamento).
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e Um resultado interessante é o aumento do momento magnético de spin ap6s remogao
da camada nano-oxidada; isto devido as contribuicoes tanto das camadas FM, a

camada AF de NiO foi removida, conduzindo a este aumento.

Nas Figuras 6.19 e 6-20 apresentamos o comportamento dos momentos magnéticos
orbitais, para a estrutura com e sem NOL, respectivamente; os valores obtidos sao muito
maiores do que os obtidos por calculos teéricos. Estes apresentam o mesmo comporta-
mento quando comparado com o momento de spin: o seu valor diminui conforme a camada

AF fica mais proxima.

124 %
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Figura 6.19: Momento magnético orbital da estrutura valvula de spin do tipo bottom sem NOL
para o elemento Fe o e Ni e em funcao da profundidade. A linha pontilhada indica os valéres

bulk.
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Figura 6.20: Momento magnético orbital da estrutura valvula de spin do tipo bottorn com a
inser¢ao da camada nano-oxidada NOL para o elemento Fe o e Ni @ em fungao da profundidade.

A linha pontilhada indica os valores bulk.

Algumas limitacoes ocorreram nas medigoes de dicroismo circular magnético de raios
X devido as seguintes razoes; i) Instabilidades do feixe, que aumentam o nivel de ruido
dos espectros, e medigoes com uma corrente de anel muito baixa (em torno de 51 mA), o
que influencia notavelmente os resultados. ii) O processo de erosao por sputtering: nao se
tem calculado a taxa de erosao para cada tipo de elemento ou liga, de forma que pudesse
ser controlado o nivel de erosao pela comparagao com a intensidade obtida no espectro de
absor¢ao. Como foi dificil um controle deste processo, ocorreram resultados nao esperados
como erodir quase toda uma camada; uma alternativa para evitar isto é que o crescimento

e a medi¢ao da amostra sejam feitos in situ.

O tempo de feixe foi limitado: durante o primeiro tempo de maquina no LNLS pra-
ticamente nao houve feixe disponivel para os usuérios devido aos sérios problemas no
sistema de inje¢ao. As medidas resultaram muito ruins devido as instabilidades do feixe.
No segundo tempo de maquina somente dispusemos de 2 dias para o experimento, o que

nao foi suficiente para obter resultados mais precisos.



Capitulo 7

Conclusoes

Nesta tese de mestrado foram estudadas valvulas de spin tipo bottom através de quatro
técnicas de medidas: estruturais, de transporte eletronico, de magnetizagao e de dicroismo

circular magnético de raios X.

O objetivo deste trabalho foi obter um valor de MR otimizada, com a adigao de uma
camada de nano-oxido no meio da camada FM livre. O valor de 3, 1% obtido para valvula
de spin sem NOL ¢ comparével aos resultados reportados na literatura, [65], pois este
sistema nao apresenta valores altos de MR. A inser¢ao da NOL aumenta o valor da MR

para 4, 0% o que é um efeito significativo.

4 —®— MR= 4,0 %
—P— MR= 3,1 %
34
Com NOL

— T T T
-800 -600 -400 -200 0 200 400 600 800

Figura 7.1: Graficos da MR final da estrutura valvula de spin do tipo bottom com e sem NOL.
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A partir dos graficos da magnetizacdo pudemos determinar que a inser¢ao da camada
nano-oxidada diminui o campo de acoplamento entre as camadas magnéticas este aco-
plamento é uma fungao de varios pardmetros incluindo a espessura da camada FM livre.

Esta diminui¢ao pode ser relacionado com a diminuicao das rugosidades.

As medidas de XMCD dao valores para os momentos magnéticos do Fe e do Ni.
A comparacao dos resultados para as duas estruturas analisadas sugere que a presenca
de uma camada nano-oxidada no meio da camada livre altera tanto o valor do momento
magnético orbital quanto do momento de spin. A diminui¢ao do valor do momento de spin
em funcao do tempo de sputtering ou profundidade, vem acompanhada da diminui¢ao do
sinal dicroéico, devido ao fato de que esta é a magnitude dominante no momento magnético
total. Este comportamento da queda do valor do momento magnético nao depende da

presencga da camada nano-oxidada.



Apéndice A

Propagacao das Incertezas

Temos que uma grandeza obtida através de um procedimento experimental é sempre uma
aproximacao do valor verdadeiro da mesma grandeza; a idéia de propagacao da incerteza
surge de como esta pode ser calculada para uma grandeza que ¢é obtida a partir de outras.
Assim podemos representar uma grandeza w em fungao de outras grandezas A, B, C,...

como

w=w(A,B,C,..,7) (A.1)

das quais conhecemos as respectivas incertezas, Sya, Swp,.-- S¢ estas grandezas sao inde-

pendentes entre si, a incerteza padrao pode ser dada pela seguinte expressao;
ow
Sway = =— | -9 A2
5 ]S (A2)

A incerteza da grandeza obtida S, pode ser obtida através da seguinte relacao:

S = \/SgA 482 482 4.+ 852 (A.3)

A razao dos momentos vem dada pela seguinte relacao,

ml_2 Ag—l—Ag

mg _§.A3—2A2:T (A4>
Derivando com respeito as dreas Az e Ay e substituindo na equagao [A.2];
or . 2A2 ~ 2A2
8—143 - (Ag — 2A2)2 = SAS _| (A3 . 2A2)2 | A143 (AB)
or 2A3 2A3
= 4= ~ 2 |.AA Al
DA, +(Ag., DY e Sz = (Az — 245)? A4 (4.6)
agora utilizando estes resultados na equagao [A.3], obtemos
24, 2 2 243 2 213
m = [(——FF—=)°- (AA ———)" - (AAy)?]2 A.

89



APENDICE A. PROPAGACAO DAS INCERTEZAS

Define-se entao o desvio padrao e a flutuacao da média, respectivamente, como
AAs = (A3 — A3)

Ay

VN

As expressoes para os momentos efectivos de spin e orbital sdo respectivamente;

A As =

eff th Ag - 2A2
spin _Pc cosf 2A150

eff 4 np Az + Ay
orb = 3" P.cosf . 2A150

m

m

90

(A.8)

(A.9)

(A.10)

onde cosf e Arso nao possuem desvio (sdo consideradas constantes); temos assim as

seguintes relagoes, conforme a equagao [A.2][;

87”2;:@']; 2ny,

0A3 - _PC cosl -2A;rs50
om), - dny,

94, Pocosf 2450
8m2{l{ B 4ny,

0A; ~ 3P.cos - 2A71s50
omt] dny,

0Ay — 3P.cosf-2A5s0

Substituindo estes resultados na equagao [A.3] obtemos

Smj’{if” - [(Pc 0082971-}1214130)2 ((A4y)* + 4(AA)°) + (Anp)* + (APC)Q]%
S err=|( dny, )2 . ((AA3)2 + (AA2)2) + (Anh)2 + (APC)2]%

Morb 3PC cosf - QAISO

(A.11)
(A.12)
(A.13)

(A.14)

(A.15)

(A.16)

Estas expressoes fornecem entao os valores de incertezas constantes nas Tabelas 6.6 e

6.7.
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