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Resumo

O presente trabalho expde um estudo estrutural e magnético feito em filmes po-
licristalinos de FeNi sobre substratos de Si. Medidas de energia dispersiva de raios X
indicaram concentragoes relativas de 64% para o ferro e 36% para o niquel, o que signi-
fica que os filmes possuem a concentragdo Invar, fenomeno caracterizado pela queda
do coeficiente de dilatacdo da liga até valores muito baixos. Estudos experimentais
mostram que este fendmeno deve estar fortemente vinculado com a estrutura magné-
tica das ligas, mas os modelos teéricos ainda ndo conseguem explicar completamente
a relacao entre suas propriedades magnéticas e mecanicas, motivando continuados
estudos sobre suas propriedades magnéticas.

Nesta pesquisa foi proposto estudar e analisar a configuracao micromagnética para
trés filmes de FeNi na concentracao Invar, para trés diferentes espessuras (30, 70 e 140
nm), por meio de técnicas experimentais como a magnetometria e a microscopia de
forca magnética (MFM), assim como por meio do uso de simulacées computadori-
zadas, para oferecer mais bases experimentais que contribuam na compreensao dos
fendmenos presentes nas ligas Invar.

Os resultados revelaram inomogeneidades magnéticas causadas pela policristali-
nidade dos filmes. As amostras também manifestaram um comportamento ferromag-
nético mole, com magnetizacoes de saturacdo e anisotropias efetivas crescentes com
o aumento das espessuras. Os resultados também mostraram uma grande influéncia
da anisotropia de forma que faz com que os filmes sejam facilmente magnetizados no
plano.

Finalmente, com base nas medidas de magnetometria, a estrutura micromagné-
tica dos filmes foi mapeada por medidas de MFM e posteriormente simulada com o
software MUMAX3. Os mapas revelaram dominios com magnetizagdes locais paralelas
a superficie dos filmes, enquanto que as paredes possuem uma estrutura tipo Bloch,
principalmente no interior dos filmes mais grossos. Deste modo, percebe-se que a
anisotropia do material define eixos faceis de magnetiza¢do no plano dos filmes, por
causa da anisotropia de forma, que obriga as paredes de dominio a se distribuirem nos

filmes, formando padrdes de ziguezague irregulares na superficie.
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Abstract

The present work reports structural and magnetic study of FeNi polycrystalline films
on Si substrates. X-ray dispersive energy measurements indicated relative concentrati-
ons of 64 % iron and 36 % nickel, which means that the films present Invar concentration,
a phenomenon characterized by the decrease of the thermal expansion coefficient of
the alloy to very low values. Experimental studies show that this phenomenon is stron-
gly related to the magnetic structure of the alloys, but current theoretical models still
cannot fully explain the relation between magnetic and mechanical characteristics of
Invar alloys, motivating continued studies on their magnetic properties.

In this research, the micromagnetic configuration for three FeNi films in Invar con-
centration and three different thicknesses (30, 70 and 140 nm) is analyzed according to
their thicknesses. Experimental techniques such as SQUID magnetometry and Magne-
tic Force Microscopy (MFM) were used, as well as computer simulations, to offer more
experimental bases that contribute to the understanding of the phenomena present in
FeNi36 Invar alloys.

Results revealed magnetic inhomogeneities caused by film polycrystallinity. The
samples also showed a soft ferromagnetic behavior, with increasing saturation magneti-
zations and effective anisotropies with increasing thicknesses. Results also showed a
great influence of shape anisotropy so that the films are easily magnetized in-plane.

Finally, magnetometry measurements were complemented by micromagnetic struc-
ture mapping by Magnetic Force Microscopy, the resulting magnetic images were later
simulated with the software MUMAX3. The maps revealed domains with local magneti-
zations parallel to the surface of the films, while the walls have a Bloch-like structure,
mainly inside the thicker films. In this way, the anisotropy of the material defines an
easy axis of magnetization in the plane of the films, because of the shape anisotropy,
which forces the domain walls to distribute in the films, forming irregular zigzag like

patterns on the surface.
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Introducao

O ferro (Fe) e o niquel (Ni) sdo elementos quimicos interessantes para a ciéncia
e a tecnologia pela grande abundéncia deles no planeta, mas também por causa das
suas propriedades fisicas, especialmente as magnéticas, fazendo deles elementos am-
plamente usados na indtstria e fortemente estudados na Fisica de Materiais. Destes
elementos é destacado seu comportamento ferromagnético abaixo da temperatura de
Curie: 1043 K para o ferro e 627 K para o niquel [1]. Suas estruturas cristalinas mais
comuns sdo corpo centrado (bcc) e face centrada (fcc) respectivamente, mas elas podem
mudar ja que estes elementos apresentam alotropia.

Nao obstante, suas caracteristicas tornam-se mais complexas quando formam ligas
FeNi, dependendo das concentrac¢des relativas. Por exemplo, é conhecido que o coe-
ficiente de dilatacao térmica das ligas Fe,_,Ni, cai drasticamente, até ser quase nulo,
quando a concentracdo x de Ni fica no intervalo 0.30 < x < 0.40.

Este fendmeno é chamado efeito Invar e foi verificado pela primeira vez em 1897,
em ligas Fe g5Nip 35 (também chamadas de FeNi35), pelo fisico suico Charles Edouard
Guillaume [?], trabalho que contribuiu a seu reconhecimento com o Premio Nobel em
Fisica em 1920. Invar é o nome comercial dado pela empresa francesa Aperam Alloys
Imphy;, as ligas FeNi36, depois de industrializar sua producdo a partir de 1907 [3].

Hoje em dia tem se desenvolvido muitas aplica¢gdes industriais e tecnolégicas para
este tipo de ligas, como por exemplo sistemas de transporte de fluidos criogénicos,
tubos de transferéncia, dispositivos 6ticos e de medicdo de alta precisdao, quadros
para telescopios e sondas espaciais, dispositivos de gravacao perpendicular de midia,
etc. [3-5].

Muito tem-se estudado e proposto para os fendmenos fisicos presentes nestas li-
gas [6—10], que podem ajudar na compreensao do ferromagnetismo dos metais de
transicao 3d, ja que a teoria e os experimentos indicam que suas propriedades mag-
néticas tem a ver com o surgimento do fendmeno Invar, mas, como serda mostrado
posteriormente, os modelos teéricos ndo conseguem explicar completamente a rela-
cdo entre estas propriedades, motivando assim continuados estudos acerca da sua

configuracdo magnética.



INTRODUCAO

Atualmente existem intimeras publicacdes que reportam os resultados experimen-
tais de pesquisas sobre as caracteristicas fisicas destas ligas em super-redes e filmes

finos, baseados no uso de diversas técnicas de medigdo como a magnetometria por

SQUID com campos quase nulos, espectroscopia Mdssbauer [1 1], microscopia eletro-
nica de transmissao [12-14], entre outras.
Mas a técnica mais concorrente € a difracao de raios X (DRX) [10-14], j& que ela

permite caracterizar a estrutura cristalina e as fases dos filmes, em relagdo com a con-
centracao de Ni [10, 12,13, 15] em diferentes temperaturas, confirmando sua estrutura
cubica de face centrada (fcc) na concentracao Invar. Assim, as medi¢coes com raios X
evidenciam para o caso de filmes finos de FeNi35, constantes de rede de 3.589 + 0.005 A
na temperatura ambiente, muito perto da constante da rede para o material no estado
bulk [12]. Além disso, estas medi¢cOes permitem inferir que em temperaturas entre
470K e 770 K, as ligas apresentam uma estrutura de banda dupla pela superposicdo das
camadas d do Fe e do Ni [13].

A estrutura cristalina das ligas FeNi em diferentes concentracdes também € anali-
sada em muitos casos com ajuda do espalhamento ineldstico de néutrons [16, 17]. A
dispersao de fonons parece manifestar que o efeito Invar por exemplo, tem relacao com
o acoplamento forte da rede cristalina e com a convergéncia das energias das bandas
longitudinais e transversais nos limites da primeira zona de Brillouin [17]. Por outro
lado, as curvas de magnetizacdo sao obtidas em muitas ocasioes com Magnetdome-
tros de Amostras Vibrantes (Vibrating Sample Magnetometer-VSM), que revelam uma
isotropia na magnetizacdo a temperatura ambiente, indicando assim que muitas das
estruturas bcc que ainda se encontram nas amostras, estao distribuidas aleatoriamente
nas subcamadas de FeNi [10].

No entanto, sdo poucos os trabalhos onde sao feitos estudos experimentais da confi-
guracao magnética destas ligas usando a técnica de Microscopia de For¢ca Magnética
(Magnetic Force Microscopy-MFM). Por exemplo, na pesquisa de Moghimi et. al. [18],
sdo observados momentos magnéticos locais com MFM de alta resolu¢do na andlise da
relacdo da geometria das nanoparticulas de FeNi37 com suas propriedades magnéticas,
apoiados com imagens de Microscopia Eletronica de Varredura (Scanning Electron
Microscopy-SEM).

Mas até agora nao foi possivel achar mais trabalhos que usem o MFM no estudo
de filmes de ligas FeNi, particularmente na concentracdo Invar. Desse modo, neste
trabalho foi proposto estudar o comportamento magnético de filmes de ligas FeNi a
temperatura ambiente (T ~300 K), cuja estrutura e concentracoes relativas de Fe e Ni

eram desconhecidas num comeco, partindo da pergunta:
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INTRODUCAO

Como é a configuragdo micromagnética dos filmes de ligas FeNi?

Neste sentido e para abordar esta questao, foi definido o seguinte objetivo geral:

Determinar as caracteristicas mais importantes da configuragdo micromag-

nética de filmes de ligas FeNi.
Este objetivo esteve suportado pelos seguintes objetivos especificos:
1. Inquirir as bases experimentais no estudo de filmes de FeNi.
2. Caracterizar estruturalmente trés filmes de FeNi com espessuras distintas.

3. Mapear o comportamento magnético dos filmes como um todo através de medi-
das de ressonancia ferromagnética e magnetometria, em funcao das suas espes-

suras.

4. Obter imagens e medidas da configuracao micromagnética a nanoescala dos

filmes de FeNi por meio da MFM em temperatura ambiente (T ~300 K).

5. Elaborar uma simula¢do computadorizada da estrutura micromagnética dos

filmes de FeNi mediante os dados experimentais e o software MUMAX3.
6. Realizar uma caracterizacao micro e macro magnética dos filmes de FeNi.

Por conseguinte, no presente trabalho foi efetuada uma investigacdo documental
pela qual foi reunida, organizada e analisada a informacao disponivel nas fontes biblio-
gréficas, sobre os avancos experimentais e os fundamentos tedricos no estudo de filmes
de FeNi.

Do mesmo modo foi realizada uma investigacdo quantitativa que permitiu explorar
desde a andlise experimental, a configuracdo micromagnética dos filmes de FeNi. Neste
sentido e devido aos poucos trabalhos feitos neste campo usando a técnica MFM, a
pesquisa teve um enfoque exploratoério e descritivo, que ajudou na caracterizacao mag-
nética destes filmes em nanoescala, de modo que a informacdo obtida possa ser usada
como base para posteriores estudos, onde sejam correlacionadas estas caracteristicas
magnéticas com certos efeitos magnéticos.

O documento apresenta no primeiro capitulo aspectos gerais sobre o magnetismo
em filmes ferromagnéticos, falando um pouco sobre sua formacao, a teoria aceita atual-
mente que descreve seu comportamento magnético e as propriedades fundamentais
que permitem estabelecer sua condicao ferromagnética. Por isto, é necessédrio que o

leitor possua conhecimentos bdsicos sobre magnetismo para abordar esta secao.
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INTRODUCAO

No segundo capitulo, sdo expostas as caracteristicas principais das ligas FeNi, es-
pecialmente na concentracao Invar, e também sdo descritas as técnicas experimentais
usadas para caracterizar os filmes aqui apresentados. O terceiro capitulo, mostra os
resultados obtidos através de cada uma das técnicas usadas, com suas respectivas andli-
ses, dando énfase nos dados gerados pelas medicoes de MFM e magnetometria, assim
como pelas simulacdes computadorizadas. Finalmente, sdo estabelecidas as conclusoes
e as referéncias que suportaram o trabalho feito.

Assim, pretende-se oferecer bases experimentais na caracterizacao de filmes de
FeNi, a partir do estudo realizado da sua nanoestrutura magnética. Se espera também
contribuir na realizacdo de estudos posteriores sobre o magnetismo em ligas FeNi,
particularmente na UnB onde ainda ndo existem pesquisas neste campo, procurando
assim beneficiar a comunidade académica de pesquisadores da Universidade e do pais,

com os resultados encontrados nesta investigacao.
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CAPITULO

Magnetismo em filmes

O estudo de materiais nanoestruturados teve um grande sucesso nas ultimas dé-
cadas gracas aos avancgos cientificos e tecnolégicos nas técnicas de caracterizacgao,
manipulacao e andlise das propriedades fisicas destes sistemas. O desenvolvimento
da Mecanica Quantica e do Estado Sélido junto com as melhorias na precisdo e pro-
cessamento dos equipamentos de fabricacdo e medicao, desencadearam o surgimento
de diversos ramos do conhecimento focados na pesquisa e aproveitamento das carac-
teristicas da matéria na nanoescala (1-100 nm), onde o comportamento dos objetos
muda consideravelmente com respeito aos objetos macroscépicos. E por isso que mui-
tas vezes ndo interessa somente o tipo de material que compde o nano-objeto, sendo
também quao pequeno ele é.

Um destes campos de estudo é conhecido como Fisica dos Filmes Finos, especi-
alizado na pesquisa de materiais onde uma das suas trés dimensoes (a espessura) é
nanométrica, diferentemente das outras duas dimensdes (comprimento e largura) que

podem ser mili ou centimétricas.

O interesse neste tipo de estruturas, particularmente nos filmes metélicos, se deve
basicamente a duas razoes: 1) A pouca espessura destes materiais faz com que a propor-
cdo de &tomos em sua superficie aumente e que a sua interacao com outras superficies,
como os substratos em que sao depositados, seja crucial na alteracdao das propriedades
mecanicas, elétricas, oticas ou magnéticas do sistema [19, 20], e 2) tais propriedades po-
dem ser usadas em dispositivos tecnol6gicos com um menor custo, recobrindo outros

objetos com filmes do material de interesse, em vez de usar dito material em grandes



1.1. FORMACAO DE FILMES FERROMAGNETICOS

quantidades.

Neste sentido, a grande variedade de propriedades magnéticas em filmes ferromag-
néticos resulta num campo de pesquisa ativo e crescente na atualidade, tanto pelo
debate surgido em torno a origem das possiveis configuracoes dos dominios magné-
ticos, quanto pelas aplicacdes tecnolégicas que este tipo de filmes possui em relagao
ao armazenamento de informacao, construcao de sensores de alta precisdao, micro-
transformadores, dispositivos para reducao de ruido electromagnético, etc. [19,21-23].
A seguir, serdo abordados os aspectos gerais dos filmes ferromagnéticos e suas caracte-
risticas magnéticas, com o objetivo de fundamentar o estudo feito neste trabalho com
filmes de FeNi.

1.1 Formacao de filmes ferromagnéticos

Filmes ferromagnéticos sdo feitos pela deposicao de elementos como o Fe, Ni, Co
ou ligas entre eles, sobre diferentes tipos de substratos diamagnéticos como o Si ou
Cu, de modo que as propriedades magnéticas do substrato ndo afetem a configuracao
magnética do filme. Para evitar possiveis oxidacoes dos filmes, também é depositado
sobre sua superficie, uma fina camada de revestimento (camada passivadora), feita de

elementos como o Pd ou Al (Figura 1.1).

/ Revestimento

<€ Filme
<€ Substrato

Figura 1.1 - Esquema da estrutura de um filme convencional.

A deposicao do material ferromagnético pode ser feita por meio de diferentes méto-
dos como evaporacao, deposicao eletrolitica, decomposicao térmica, entre outras [19],
mas uma das técnicas mais comuns € a pulverizacao ou sputtering (Figura 1.2). Nela,
um gés inerte ionizado como o Ar*, é acelerado para um alvo conectado num citodo
e constituido pelo material em estado bulk que conformara o filme. Os ions do géas
batem nos 4&tomos ou moléculas do alvo, liberando-os para depois ser condensados no
substrato conectado ao anodo, de modo que o campo elétrico gerado entre o alvo e o

substrato facilite a aderéncia do material (sputtering DC) [24].



1.1. FORMACAO DE FILMES FERROMAGNETICOS

Catodo
Alvo
1
|
1
+ 0!
Ar ! Filme
./
Substrato

l] |
Figura 1.2 - No sputtering DC, o alvo de material ferromagnético é bombardeado com ions de
um g4s inerte, para retirar os &tomos ou moléculas do alvo a serem depositadas no substrato.

Durante a deposicdo das particulas no substrato, tém lugar dois fenémenos princi-

pais:

Nucleacdo. Inicialmente sao formados pequenos niicleos de material, os quais se
distribuem na superficie do substrato, interagindo por meio de forcas de dipolo
elétrico. A acomodacdo das particulas vai depender da energia térmica entre
elas e o substrato. Se a energia da particula é muito alta, ela pode ser refletida
pelo substrato ou pode migrar pela superficie num movimento browniano até se
encontrar com outra particula, conformando aglomerados de menor energia e

que sdo adsorvidos mais facilmente pelo substrato [19,21].

Crescimento. Ao ser condensados os nticleos no substrato, sao originadas ilhas alea-
torias, que vao se juntando umas com as outras até ocuparem completamente a
superficie do substrato, formando assim uma estrutura em rede plana. As ilhas
de maior tamanho sao as que determinam as propriedades fisicas do filme ao
final [19].

Nestas condicoes, o processo de formacao do filme vai ser influenciado pelas impu-
rezas pressentes na camara de deposi¢do ou no alvo, as quais mudam as energias de
ligacao dos ntcleos com o substrato, gerando um aumento na aglomeracao dos ntcleos,
impedindo a continuidade do filme [21]. A aglomeracao pode ser acrescentada também

por energias cinéticas ou angulos de incidéncia altos, entre outros fatores.



1.2. MODELO DE BANDA PARA O FERROMAGNETISMO

Nao obstante, os enlaces metélicos presentes em filmes ferromagnéticos fazem com
que a nucleacdo e crescimento sejam muito organizados e estaveis, dando passo a
formacao de redes cristalinas no material, e por conseguinte, a filmes muito planos, que
sdo afetados nas primeiras camadas atdmicas pelas caracteristicas do substrato. Este
fendmeno é conhecido como pseudomorfismo e acontece quando a constante de rede
do material é comparéavel com a constante do substrato, mas pode ser reduzido com o
aumento na espessura do filme [21]. Neste sentido, filmes de Fe cristalizam geralmente
em estruturas cibicas de corpo centrado (body-centered cubic-bcc), filmes de Ni tendem
a formar estruturas cubicas de face centrada (face-centered cubic-fcc) e filmes de Co
possuem uma estrutura hexagonal de empacotamento compacto (hexagonal close
packing-hcp).

Portanto, os filmes ferromagnéticos tendem a ser monocristalinos, no caso de estar
conformados por somente um elemento quimico, ou policristalinos quando sao feitos
de ligas metdlicas. Neste tltimo caso, o tamanho dos cristalitos (~100 A), é diretamente
proporcional a mobilidade superficial, a temperatura do substrato, a rugosidade da
superficie, etc. [2 1], além disso resulta mais dificil obter planos cristalograficos prefe-

renciais, ja que a condensacao das moléculas é mais aleatoria.

1.2 Modelo de banda para o ferromagnetismo

Os dtomos dos elementos que integram os filmes ferromagnéticos como o Fe, Co ou
Ni, tém seus ultimos orbitais parcialmente ocupados pelos seus elétrons. Por exemplo,
o atomo isolado de Fe possui 26 elétrons distribuidos nos seus orbitais do seguinte
modo, segundo o principio de Aufbau, o principio de exclusao de Pauli e a regra de
Hund:
15%25%2p®35?3p%45°3d°

aqui o par coeficiente-letra representa os nimeros quanticos n e I respectivamente,
sendo que s correspondeal=0,pal=1,dal=2, etc. O niumero quantico n também
define as camadas ou bandas energéticas, denominadas com as letras Kparan =1, L
para n =2, M para n = 3, etc. Assim, cada par coeficiente-letra constitui um nivel de
energia que pode estar degenerado, ja que o nimero de orbitais dentro de cada nivel
vem dado por 2/ + 1. Os exponentes representam o nimero de elétrons contidos em
cada nivel de energia.

Assim o nivel 1s, correspondente a camada K, possui somente um orbital que pode

ser preenchido com dois elétrons de spins antiparalelos como regido pelo principio de
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exclusdo de Pauli. Por outro lado, os niveis 3s, 3p, 3d, que conformam a camada M,
tem 1, 3 e 5 orbitais respectivamente, pelo que podem incluir 2, 6 e 10 elétrons cada (2
elétrons em cada orbital).

No entanto, o &tomo de Fe conta apenas com 6 elétrons para o nivel 3d, dos quais,
dois preenchem o primeiro orbital, pela regra de Hund, e os outros quatro sdo distribui-
dos nos orbitais restantes, sendo que estes 4 elétrons ocupam um orbital cada, ficando
desemparelhados (Figura 1.3). Um efeito semelhante acontece com o Co e o Ni, que
ficam com 3 e 2 elétrons desemparelhados respectivamente no orbital 3d. Os elétrons
desemparelhados nos orbitais 3d encontram-se com seus spins paralelos [25], gerando

assim um momento magnético total no dtomo.

dIEIEIEIE

Orbitais

Camada

Figura 1.3 - Configuracao do nivel de energia 3d num dtomo de Fe. Os quadrados representam
os orbitais neste nivel e as setas os spins dos elétrons em cada orbital.

Porém, quando estes elementos formam redes cristalinas, o modo em que sdo pre-
enchidos os orbitais eletronicos muda, ja que os elétrons desemparelhados podem
interagir com os elétrons da mesma camada, com os elétrons da camada de valéncia
composta pelo nivel 4s [26] ou com os elétrons dos &tomos vizinhos, sendo que essas
interacoes dependem da energia de troca entre as fungdes de onda de spin dos elétrons,
da energia de campo cristalina e da energia de Coulomb entre os &tomos [27]. A compe-
ticdo entre este tipo de energias, dependente também do tipo de simetria do ambiente
local de cada 4tomo, determina a ordem de preenchimento dos orbitais eletronicos e
portanto, 0 momento magnético efetivo dos &tomos [27].

Contudo, os elétrons de dtomos vizinhos conseguem interagir através da interacao
de troca indireta ou troca itinerante E7, mediada pelos elétrons de conducdo [27]. essa
interacdo gera um campo molecular de troca que provoca um deslocamento do nivel de
energia 3d com respeito a densidade dos estados (DE), que é a quantidade de estados
de elétrons presentes em um certo intervalo de energia. O campo supracitado faz com
que os niveis de energia para elétrons com spin up diminuam e para elétrons com spin
down aumentem, incluindo o nivel de Fermi, Er (Figura 1.4, a.).

Nao obstante, o nivel de Fermi nao pode ser distinto para os dois canais de spins,

pelo que alguns elétrons com spin down sao transferidos para o canal de spin up, até



1.2. MODELO DE BANDA PARA O FERROMAGNETISMO

\ Energia A Energia

| '-"f"EF+ET |

A
A
N

DE DE
7 A Z

a. b.

Figura 1.4 - Deslocamento das energias dos elétrons no nivel 3d a. A energia de troca (Et) gera
um deslocamento nos niveis de energia dos canais de spin, b. A migracao de elétrons deixa o
nivel de Fermi igual para os dois canais [25].

que a energia de Fermi seja nivelada! (Figura 1.4, b.). A forma da curva da DE depende
do tipo de material, sendo na figura simplificada para ilustrar melhor o processo. A
diferenca de elétrons entre os canais de spin ocasiona uma polarizacao dos spins e

portanto uma variacdo na energia total do sistema AE, dada por [27]:
1
AE = 51)(191:)((515)2(1 —~UD(EFR)) (1.1)

sendo D(EFr) a densidade de estados no nivel de Fermi, 6 E a variacdo de energia por
causa da interagdo de troca e U € uma medida da energia de Coulomb, responséavel da

interacdo de troca [27]. O ferromagnetismo surge se AE < 0, o que acontece quando:
UD(Er) =1 (1.2)

condicdo conhecida como o critério de Stoner para o ferromagnetismo [27]. O anterior
implica que se a densidade de energia no nivel de Fermi € alta e alids a interacdo de
Coulomb e de troca sao fortes, entdo surge o ferromagnetismo espontaneo, assim como
o momento magnético total do material.

Desta forma, o Ni, o Co e o Fe tem momentos magnéticos resultantes equivalentes
a0.6 ug, 1.7 up e 2.2 ug, sendo pup o magneton de Bohr [1, 25, 29]. Estes momentos
magnéticos produzem o surgimento da magnetizacao espontanea dos materiais ferro-

magnéticos, e por conseguinte, 0 campo magnético intrinseco do material, que permite

IEsta teoria é chamada de Teoria de Banda e foi formulada pela primeira vez pelos fisicos britanicos
Edmund Stoner e Nevill Mott. depois foi formulado independentemente pelo fisico americano John
Slater [25, 28]
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uma forte interacdo com campos magnéticos externos.

Na auséncia de campos externos, a distribuicdo destes momentos magnéticos, assim
como a configuracdo da magnetizacao e do campo intrinseco da amostra, é complexa
dado que pode ser modificada mudando, entre outras coisas, a espessura do filme,
as dimensoes laterais da estrutura [30], as concentracoes relativas dos elementos que
constituem o filme ou variando a temperatura, ja que os incrementos de temperatura
reduzem a magnetizacdo do material até atingir a temperatura de Curie, acima da qual
o material ferromagnético se forma paramagnético [28, 3 1].

Além disso, dita configuracdao depende da interacdo do filme com seu entorno
imediato, o tipo de revestimento e o substrato usados na fabricacao. Tais substancias
devem ser bem escolhidas para evitar efeitos ndo desejados no filme. Tudo isto obriga a
levar em consideracao diferentes aportes energéticos que afetam a magnetizacao do

material, como serd apresentado a seguir.

1.3 Contribuicoes energéticas em filmes ferromagné-

ticos

Para dar conta das interacoes magnéticas das estruturas nanomeétricas como no

caso dos filmes, costuma-se usar a energia livre de Gibbs, dada no sistema CGS por:
¢:f(U—T~S—U-£—M~ﬁgxt)dV (1.3)
14

nela U é a energia interna do sistema, T a temperatura, S a entropia, o e € sdo 0s
tensores de deformacio e tensdo respectivamente, M a magnetizacdo do material e
ﬁIex ¢+ 0 campo magnético externo [20]. A integracao € feita no volume da amostra.

O termo de temperatura tem a ver com a energia de agitacao térmica do sistema, que
é somente importante para nanoparticulas ou em situagées onde a temperatura fica
perto da temperatura de Curie [32]. O seguinte termo representa o aporte energético
induzido por deformacdes mecanicas no material, provocadas intencionalmente na
hora da deposi¢ao ou pelo contato com o substrato.

O ultimo termo, chamado de Energia de Zeeman, corresponde a interacao da mag-
netizacao da estrutura com campos magnéticos externos. Este ndo depende da con-
figuracao particular dos momentos magnéticos na amostra, mas é influenciado pela
magnetizacao média do material [3”], que € alinhada na dire¢do do campo magnético

externo.
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Entretanto, o termo de energia interna contém outro tipo de interacoes relacionadas
com a morfologia, as propriedades fisicas do objeto nanoestruturado, as impurezas
ou defeitos na rede cristalina, entre outros, mas aqui serdo considerados somente os
termos mais relevantes para o caso dos filmes estudados neste trabalho, como veremos

a seguir.

1.3.1 Energia de troca

A interacdo de troca é um tipo de acoplamento entre spins vizinhos, sendo de curto
alcance [31]. Como j4 foi apresentado, é uma das principais fontes do ferromagnetismo,
ao ser a responsavel pelo acoplamento entre os spins desemparelhados das camadas
3d dos metais de transicdo. Sua origem quantica vem da superposicdo das funcoes de
onda dos elétrons das camadas externas do atomo, favorecendo a troca de informacao
entre os estados de spin [31].

A energia de troca (ET) para elétrons localizados, segundo o modelo de Heisenberg,
tem a seguinte forma [27]:

N
Er=-2 Z ]l'jSi'Sj (1.4)
i,j=1
€ a soma de todas as interacoes spin-spin (S; - §;) entre os N elétrons do sistema, onde
Jij representa a integral de troca. O produto escalar indica que a energia de troca
€ inversamente proporcional ao dngulo entre os spins dos elétrons. Quando J;; >0,
o acoplamento é de tipo ferromagnético com spins paralelos, como acontece com
elétrons do mesmo dtomo, porém se J;; <0 entdo o acoplamento € antiferromagnético

com spins antiparalelos, como sucede com elétrons de d&tomos distintos [31].

1.3.2 Energia de desmagnetizacao

Devido a presen¢a dos momentos magnéticos nos dtomos dos filmes ferromagné-
ticos, surgem acoplamentos dipolares de longo alcance responsaveis pela criacao do
campo magnético intrinseco ou de desmagnetizacao do material, FId. Isto é, o filme
produz seu proprio campo magnético, que ird influenciar a formacao das estruturas
magnéticas particulares do material. A energia de desmagnetizacdo associada com este

campo, em unidades do sistema CGS, é [32]:

1 S o
Ed:——f M- Hydv (1.5)
2J)y
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onde o fator 1/2 é usado para evitar a recontagem da interacao entre o mesmo par de
dipolos [20]. Esta contribuicdo energética também é chamada de energia de anisotropia
de forma, ja que depende de trés caracteristicas: o volume da amostra, a sua forma e
direcio da magnetizacdo dentro do material [33], sendo minima no caso em que Hj; é
paralelo a M [34].

A energia de desmagnetizacdao permite que todos os momentos magnéticos da
amostra interajam uns com os outros, o que faz com que o campo magnético intrin-
seco do material ndo resulte uniforme e portanto a configuragdo magnética torna-se
complexa na sua descri¢ao, sendo necessdria a utilizacao de métodos numéricos e de

rotinas computacionais lentas para estimar esta energia.

1.3.3 Energia de anisotropia magneto-cristalina

Os spins responsaveis pela magnetizacao intrinseca dos filmes ferromagnéticos, en-
contram se acoplados debilmente as érbitas dos elétrons em torno do ntcleo, entretanto
estas orbitas possuem um forte acoplamento com a rede cristalina do material [25],
o que faz com que os momentos magnéticos sejam alinhados nas dire¢oes dos eixos
cristalogréficos principais, os quais viram eixos de facil magnetizacdo. Geralmente
direcdes perpendiculares aos eixos faceis dificultam a magnetizacao.

O anterior produz uma anisotropia que depende do tipo de estrutura cristalina
do filme, isto faz com que os spins sejam alinhados ao longo dos eixos faceis, para
atingir o nivel minimo de energia [20, 3 1]. A energia associada é denominada energia
de anisotropia magneto-cristalina, Ex, que depende do volume da amostra e de uma
constante K, oriunda de uma fun¢do angular que representa a simetria da rede cristalina,
f(O), de modo que:

EK:fVKf(Hq))dV (1.6)

Por exemplo, para filmes com estrutura cristalina ctbica, a energia de anisotropia sobre

os eixos faceis vem dada por:
Ex = f [Ko+ Ky (a3a5 + a5a5 + a5as) + Kafasas +--+ | dV (1.7)
1%

onde Ky, Ki, K>, etc., sdo constantes de anisotropia do material dadas em erg/cm3 e cal-
culadas com dados experimentais como serd mostrado posteriormente. Sua magnitude
indica a dificuldade de magnetizar o material numa certa direcdo. Por outro lado, a;,
a» e as representam os cossenos diretores dos angulos entre a magnetizagdo e os eixos

cristalograficos [32, 35]. Geralmente, termos de maior ordem podem ser desprezados,
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pois suas contribui¢des sao muito baixas.

Se o filme tem uma estrutura cristalina do tipo hexagonal ou tetragonal, ou se na
hora da deposicao foi induzido um eixo fécil aplicando campos magnéticos ou tensoes
mecanicas numa certa dire¢do, entdo a estrutura adquire uma anisotropia uniaxial da
forma [20]:

EK:fv(Kulsin26+Kuzsin49+-~)dV (1.8)

sendo 0 o angulo entre a magnetizacao e o eixo facil. Mas se este angulo é pequeno, a

energia de anisotropia uniaxial pode ser aproximada a:
EKZf (Kul Sinze)dV:f (Kulez)dv (1.9)
v v

Nesta situacao, a energia de anisotropia produz um torque que gira a magnetizacao
espontanea para o eixo ficil, como se fosse aplicado um campo magnético externo
chamado de campo de anisotropia Hx. Assim a energia de anisotropia é equivalente
a[35]:

EK:—fVMsHKcosedV:—MSHK(1—%92) (1.10)

onde Mg é a magnetiza¢do de saturacdo do filme, ou a magnetizacdo méxima atingida
pelo material na presenca de campo externos. Portanto, comparando os termos que
contém 62 nas equacoes (1.9) e (1.10), resulta que a constante de anisotropia uniaxial
é [35]:

Ky = %MSHK (1.11)

No caso dos filmes, geralmente também costuma-se usar uma anisotropia efetiva K, s, ja
que neste tipo de estruturas existe uma contribuicdo volumétrica Ky, e outra superficial

Ks, para a energia de anisotropia, tal que [36]:
2
Kef:KV+;K5 (1.12)

sendo t a espessura do filme. Logo se K, > 0 entdo a anisotropia é perpendicular
a superficie do filme, mas se K,y < 0 entdo a anisotropia € paralela a superficie do
filme [36].

1.4 Dominios magnéticos em filmes

Todas as contribui¢des energéticas dentro dos filmes ferromagnéticos, se combinam

de diferentes formas segundo as caracteristicas do material, induzindo a distribuicao

10
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dos momentos magnéticos aleatoriamente ao longo da amostra. Ndo obstante, por meio
de diferentes técnicas experimentais, € possivel observar que apesar dessa aleatoriedade,
existem regides no volume da estrutura que partilham certas direcoes de magnetizacao,
devido a que a grande maioria dos momentos magnéticos nestas regides encontram-se

paralelos entre si, por causa da anisotropia de troca.

Dominio
z Magnético

Parede de
dominio

a. b.

Figura 1.5 - a. Representacao dos dominios num filme ferromagnético com uma configuragdo
micromagnética irregular, b. simulacdo dos dominios magnéticos na superficie de uma nanoes-
trutura de Ni de 1 x 0.5 um? e 20 nm de espessura. As cores mostram o contraste dos momentos
na dire¢do x [37].

Tais zonas de magnetizacao comum, sdo nomeadas dominios magnéticos (Figura
1.5), sendo que cada dominio possui uma direcdo de magnetizacao distinta a de seus
vizinhos. Neste caso, como 0s momentos magnéticos estao alinhados, se diz que cada
dominio estd saturado [25], organizando-se de modo que a energia total do sistema seja
minima.

A anisotropia magneto-cristalina controla a formac¢do dos dominios magnéticos.
Quanto maior € a anisotropia, mais irregulares e menores sao as zonas ocupadas por
eles (Figura 1.5, a.). Nao obstante a anisotropia de forma, resultado da energia de
desmagnetizacdo, obriga a formacao de uma maior quantidade de dominios [33]. Além
disso, o formato e tamanho da amostra também condiciona suas caracteristicas [32],
dado que a finitude da estrutura origina configuracoes mais regulares (Figura 1.5, b.).

Cada dominio encontra-se por sua vez limitado por paredes de dominio, as quais
contém uma certa quantidade de &tomos que permitem a mudanc¢a da magnetizacao
entre dominios vizinhos. Este processo pode ser mais gradual ou mais abrupto, de-
pendendo da competicdo entre a energia de troca e a energia magneto-cristalina. Se a
magnetizacdao de um dominio é perpendicular a de seu vizinho, entdo a fronteira entre
eles é uma parede de 90°, mas se as magnetizacdes sdo antiparalelas, entdo tem-se uma
parede de 180°.

Dependendo do modo em que é feita a transicao, as paredes podem ser classificadas

de dois modos:

11
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Paredes tipo Bloch. Nelas os momentos magnéticos comec¢am a sair continuamente
da superficie do filme, onde se encontram os dominios, ficando perpendicular no
meio da parede e retornando para o plano com uma direcao distinta a original
(Figura 1.6, a.). Como este processo requer um gasto energético alto, é favorecido
em filmes de maior espessura. A energia de desmagnetizacao por unidade de 4rea

da parede no sistema CGS, vem dada por [25]:

_Am a*M:
VB v a

(1.13)

onde a é a largura da parede e t a espessura do filme. Note-se que a energia da

parede Bloch diminui com o aumento na espessura do filme.

Paredes tipo Néel. Se o filme é muito fino, o processo de transicao de um dominio
para o outro acontece no plano da superficie, de modo que os momentos magnéti-
cos dentro das paredes giram progressivamente paralelos a superficie da amostra,
originando as paredes Néel (Figura 1.6, b.). Neste caso o gasto energético € menor,

sendo sua energia de desmagnetizacao por unidade de area dada por [28]:

47 taM?
2 t+a

YN = (1.14)

Comparando esta energia com a energia das paredes Bloch, obtém-se que:

Ys _4a
YN 1

isto é, a energia das paredes tipo Néel é menor que a energia das paredes tipo
Bloch, sempre e quando a espessura do filme seja menor que a largura da parede
(t<a) [28].

Parede de Parede de
Dominio dominio Dominio dominio

)

Figura 1.6 — a. Esquema de uma parede de dominio tipo Bloch, b. de uma parede de dominio
tipo Néel.

VAN 1A

P P
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a. b.

O surgimento destas ou de outras possiveis configuracoes produto da combinacado
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deste tipo de paredes, vai determinar as caracteristicas magnéticas do filme na presenca
de campos magnéticos externos, pois as direcoes dos momentos magnéticos definem
as direcoes do campo intrinseco do material.

Filmes com eixos faceis de magnetizacao no plano, tenderao a ter paredes de domi-
nio tipo Néel, assim como magnetizacao espontanea paralela a superficie da amostra,
enquanto que filmes com eixos faceis perpendiculares, geralmente terdo paredes de
dominio tipo Bloch e magnetizacdo perpendicular a superficie do filme. Estas proprie-

dades sdo estabelecidas por meio do uso das curvas de magnetizacao.

1.4.1 Curvas de magnetizacao

Mudancas nas direcoes de magnetizacao nos dominios e nas suas paredes, podem
ser provocadas por campos magnéticos externos aplicados sobre os filmes. Essas mu-
dancas dependem da intensidade e direcdo do campo com respeito aos eixos faceis da
amostra. Por exemplo, se o filme possui eixos faceis no plano com paredes de domi-
nio tipo Néel (Figura 1.7, b.), um campo H de baixa intensidade paralelo a superficie
do filme, serd suficiente para alinhar todos os momentos magnéticos na sua direc¢ao,

destruindo desta forma as paredes de dominio.

To Mo e = =, = Jifiihiet

a. b. c.

Figura 1.7 - Momentos magnéticos numa parede tipo Néel: a. em auséncia de campo externo,
b. com campo no plano, c. com campo perpendicular a superficie do filme. H; representa o
campo intrinseco da amostra.

Mas se o campo for aplicado sobre o mesmo filme na direcao perpendicular a sua
superficie, o gasto energético investido para alinhar os momentos com o campo serd
maior, e portanto a intensidade do campo externo também deve aumentar (Figura 1.7,
c.).

Estes fendmenos geram um comportamento histerético que pode ser visualizado
com ajuda das curvas de magnetizacao (Figura 1.8). O filme desmagnetizado (Figura 1.8,
ponto 1) é submetido a um campo magnético com intensidade crescente, até atingir
a magnetizacao de saturacao, My, onde os momentos magnéticos ficam paralelos ao

campo externo (Figura 1.8, ponto 2). Este primeiro trecho é nomeado curva virgem.

13



1.4. DOMINIOS MAGNETICOS EM FILMES

a. b.

Figura 1.8 - Curvas de magnetizacdo nos eixos facil (a.) e dificil (b.), em funcdo do campo
magnético aplicado.

Se o campo € aplicado paralelo aos eixos faceis, a saturacao é obtida com intensida-
des relativamente baixas do campo de saturagdo, H; (Figura 1.8, a.), mas se o campo é
aplicado paralelo aos eixos dificeis, a saturagdo é alcancada em campos relativamente
altos, nomeados de campos de anisotropia, Hx (Figura 1.8, b.). Acima destes valores de
campo a magnetizacao é constante.

O campo Hg é determinado experimentalmente e seu valor permite estimar a
constante de anisotropia K;; por meio da equacao (1.11), assim como a anisotropia
efetiva expressa como [38]:

1 1,
Kef = EMSHK— EM

N

(1.15)

Ap6s da saturacao, a intensidade do campo é reduzida até que seja nula. Para campos
paralelos ao eixo f4cil, a amostra mantém uma magnetizacdo com H = 0, chamada de
magnetizacdo de remanéncia, M,, onde a maioria dos momentos se alinham com o
eixo facil mais préximo. Quanto mais proximo esteja M, de M, menor serd o angulo de
rotacao, 0, entre a direcao do campo e o eixo facil do filme, através do qual é possivel

definir o coeficiente de alinhamento do material, c, como [39]:

r

c(,:ﬁ:cose (1.16)

N

onde ¢, < 1, é um indicativo da porcentagem de momentos magnéticos em remanéncia.
Para campos perpendiculares nao existe remanéncia e a amostra fica desmagnetizada
ao retirar o campo externo.

Assim, o filme pode ser desmagnetizado unicamente se for aplicado um campo

na direcao contrdria. Dito campo é nomeado campo coercitivo intrinseco, H; [25] e
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1.4. DOMINIOS MAGNETICOS EM FILMES

permite diferenciar os filmes ferromagnéticos duros (H.; = 100 Oe) dos ferromagnéticos
moles (H,; < 30 Oe). Para valores mais altos que este campo, a amostra comeca a mag-
netizar de novo na direcao contrdria, até atingir o ponto de saturacao negativa (Figura
1.8, ponto 3). Repetindo o processo acrescentando o campo para valores positivos, o
laco de histerese é fechado.

O surgimento da histerese tem a ver com dois processos principais, inicialmente,
se assume que 0 campo externo exerce uma pressao sobre as paredes de dominio,
empurrando-as para as bordas do filme, favorecendo assim o aumento do tamanho
dos dominios com magnetizacao paralela ao campo. Posteriormente, se alguns dos
dominios nao se alinharem ao campo, os momentos deixam os eixos faceis e passam a se
alinhar como o campo H. Em qualquer caso, a configuracao dos momentos magnéticos

no filme nao voltam as condicodes iniciais.
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CAPITULO

Materiais e caracterizacao

No presente trabalho foi estudada a microestrutura magnética de trés filmes de
FeNi na concentracao Invar, com diferentes espessuras. Inicialmente os filmes foram
caracterizados em termos da sua espessura e sua estrutura cristalina, através de me-
didas de refletometria e difracao de raios X, para ap6s analisar com mais detalhe seu
comportamento magnético, a través das técnicas de magnetometria e Microscopia de
Forca Atbmica e Magnética.

Deste modo, sdo apresentadas a seguir as caracteristicas fisica mais importantes
deste tipo de ligas, assim como as técnicas usadas para a caracterizacao dos filmes,
0 que permitird compreender melhor os resultados obtidos, a serem mostrados no

proéximo capitulo.

2.1 Ligas Invar FeNi36

Ligas Invar do tipo FeNi36, apresentam coeficientes de dilatacdo muito baixos, posto
que sdo da ordem de 1.2 x 107 °C™! (Figura 2.1, a.) na faixa de temperaturas desde
273 K até 373 K, sendo a temperatura de Curie de 500 K para estas ligas [40-42].

Os dados experimentais também mostram que as ligas FeNi36 possuem um mo-
mento magnético de 1.6 up por &tomo aproximadamente, para o caso das super-redes
(linha continua, Figura 2.1, b.), indicando a relacdo entre este fendbmeno e as suas
propriedades magnéticas [10,40].

Além disso, nas ligas Invar FeNi35 a estrutura cristalina estabiliza-se numa rede

cubica de face centrada (fcc), muito préxima da transicdo de fase entre a estrutura bcc
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Figura 2.1 - a. Coeficiente de dilatacdo térmica [43] e b. momento magnético por 4&tomo para
ligas FeNi em estado bulk (linhas pontilhadas) e em super-redes (linhas continuas) [10], em

funcao da concentragdo de Ni. As zonas sombreadas em b. indicam regides de coexisténcia das
estruturas bcc e fcc.

e a fcc (Faixas sombreadas, Figura 2.1, b.). Mas as fases cristalografica e magnética,
dependem da temperatura, ja que existe uma fase tipo bcc de alto spin ferromagnética
(fase a) abaixo dos 1000 K, uma fase tipo fcc de alto spin ferromagnética (fase y) abaixo
dos 500 K e uma fase tipo fcc de baixo spin antiferromagnética (fase y’) abaixo dos
20K [11,41,44].

A magnetizagdo destas ligas também apresenta altos valores de saturacdoem 7 ~ 0 K,
ja que nessa regiao o estado magnético fica quase homogéneo [! 1, 1 2]. Mas quando a
temperatura aumenta, a magnetizacao espontanea M(7T) das ligas Invar ndo se compor-

tam como estabelece a lei de Bloch:
M(T) = M(©O)(1-CT?? 2.1

ou seja, diminuindo proporcionalmente a 732, com C como a constante de Bloch rela-
cionada com a energia de troca [14, 16,45]. Por exemplo, no caso de filmes de FeNi35,
com 200 nm de espessura sobre substrato de quartzo [!”], os resultados da magneti-
zacao em funcdo da temperatura, expdéem uma saturacao M;(0) e uma temperatura
de Curie muito maior que no caso do material no estado bulk, ao ser preparados por
evaporac¢do sem nenhum outro tipo de tratamento (pontos brancos, Figura 2.2). Mas
quando os filmes sdo aquecidos a 900 K, voltam a ter as propriedades magnéticas das
ligas no estado bulk (pontos pretos, Figura 2.2), seguindo uma curva que nio se ajusta
com a lei de Bloch.

Outro tipo de estudos tém permitido estabelecer também, que as ligas Invar pos-

suem uma magnetostriccao de volume espontélnea1 (ws) muito alta [40,46]. Katsuki e

Magnetostriccao de volume espontanea é definida como a diferenca entre a tensdo coesiva gerada

17
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Figura 2.2 - Magnetizacao vs Temperatura para filmes de FeNi35. Os filmes preparados sem
recozimento (pontos brancos) tém um comportamento distinto aos filmes recozidos (pontos
pretos), 0s quais possuem um comportamento muito semelhante as ligas bulk [12].

Terao [46], mostram que w; depende da largura da banda eletronica W e da interagdo

de troca efetiva / numa temperatura de 0 K, da seguinte forma:

/

ws=x(Ef—Ep) (—%) +2ut ) (2.2)

onde x é a compressibilidade, Ef e E, sdo as energias nas camadas eletronicas de
atomos no estado ferromagnético e paramagnético respectivamente, W’ = dW/dv,
J' =0J/0v, v é o volume atébmico do metal e u é 0 momento magnético por dtomo.
Partindo desta relacao, é possivel mostrar que w; apresenta valores altos e positivos
para as ligas FeNi, ou seja, as tensoes coesivas no material causadas pelas camadas
eletronicas, sdo muito maiores no estado ferromagnético que no estado paramagnético,
0 que é um aspecto importante, ja que essas tensoes evitam que a repulsdo entre nticleos
e os efeitos da agitacao térmica aumentem o volume do material.

Atualmente, um dos modelos mais aceito para explicar a origem do efeito Invar, é
o modelo 2y (2y-state model), proposto por Weiss em 1963 [47]. Este modelo sugere
a existéncia de dois estados estaveis de y-Fe com estrutura fcc: um estado ferromag-
nético com alta densidade de spins (High Spin-HS) e grande volume, e outro estado
antiferromagnético, com baixa densidade de spins (Low Spin-LS) e também com menor
volume. Ao aquecer a liga, as vibracoes térmicas fazem diminuir o percentual do estado

LS compensando assim as vibragdes anarmonicas responsdveis pela expansao térmica

pelas camadas eletronicas no estado ferromagnético e a mesma tensao no estado paramagnético. Essas
tensdes contrapesam o efeito da repulsdo devida as tensoes entre nticleos i6nicos. E uma propriedade
fundamental dos compostos magnéticos e das ligas.
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2.2. REFLETOMETRIA DE RAIOS X (RRX)

e mantendo o volume constante.

Diversos trabalhos teéricos [9,48,49] tém concordado com a teoria de Weiss. Pesqui-
sas feitas a partir de simula¢6es em supercélulas [4 ], indicam que o efeito Invar deve
ter sua origem nas estruturas magnéticas ndo colineares das ligas FeNi35, ja que para
volumes atdmicos altos os momentos magnéticos do Fe e do Ni (setas vermelhas e azuis
respectivamente, Figura 2.3) tendem a se alinhar colinearmente, formando um estado

de alto volume e alto spin (HS) [48].

% N b\ S
“:‘“H? % ™y v wt ]
i "“4*; ’5«7%’: 1!,

/fe-"y i

78.8 737 719 == ¢ 68.6

Figura 2.3 - Configuracdes de spin para diferentes volumes atomicos (canto inferior das células)
em ligas FeNi Invar. Setas vermelhas representam os momentos magnéticos do Fe e azuis do
Ni [48].

Mas ao diminuir o volume da célula, o sistema tende a um estado de ndo colineari-

3
0

sendo ag o raio de Bohr) entre os estados HS e LS, onde o médulo de compressibilidade

dade de baixo spin (LS), se estabilizando num volume intermeio de 74 u.a. (1 u.a.= a

€ minimo o que permite ao sistema relaxar sua estrutura magnética [43].

Nao obstante, ainda hd incompatibilidades com os resultados experimentais, ja que
por exemplo, pela teoria de Weiss a transicao entre os estados HS e LS em func¢do da
concentracao de Ni deveria ser de primeira ordem, mas as medidas nao comprovam
essa hip6tese. Assim, os modelos ainda ndo permitem esclarecer completamente todas
as evidéncias experimentais sobre o fend6meno, portanto, a caracterizacao fisica destes
materiais torna-se importante, dado que ela pode proporcionar mais informacao das

ligas FeNi36 em nanoescala.

2.2 Refletometria de raios X (RRX)

Medidas de refletividade especular de raios X (RRX) sao geralmente usadas para
determinar a espessura de filmes, sendo que ela é uma das caracteristicas mais impor-

tantes destas estruturas, pois suas propriedades podem mudar ao variar a espessura. A
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2.2. REFLETOMETRIA DE RAIOS X (RRX)

técnica de RRX nao é destrutiva e permite obter espessuras com alta precisao, assim
como densidades e rugosidades superficiais das amostras estudadas.

Nesta técnica, um feixe monocromatico de raios X com um comprimento de onda
A, incide sobre o filme num angulo rasante 8, geralmente dentre 0.3° e 8° com respeito
a superficie do filme. O feixe é refletido pela amostra e sua intensidade é monitorada
por um detector que gira verticalmente num angulo 26 com respeito ao feixe incidente

(Figura 2.4, a.).

petecto’
de RX
1 Revestimento 6

Amostra

20 )
Filme

Substrato Interface inferior

a. b.

Figura 2.4 — a. Esquema do processo de refletometria de RX em filmes finos, o feixe incide num
angulo rasante 6 sobre a superficie e é refletido para o detector, b. a reflexao é produzida pelas
interfaces do filme, gerando um padrao de interferéncia que permite determinar a espessura ¢
entre as interfaces.

A reflexdo de raios X é gerada pelas densidades eletronicas presentes no filme (inter-
face superior) e no substrato (interface inferior) do material, de modo que é produzida
uma diferenca de caminhos 6ticos (/) entre os feixes superior e inferior (Figura 2.4, b.),
cuja intensidade apo6s da reflexao, diminui rapidamente com o aumento do angulo
de incidéncia [50, 51]. Dita intensidade é analisada em func¢do do vetor de onda de
transferéncia k | 1, definido como a diferenca entre o vetor de onda refletido (%r) eo
vetor de onda incidente (%i): k= E - Ei.

Quando a magnitude de k é pequena, sendo sua componente paralela a superfi-
cie do filme diferente de zero, a escala de medida da espessura ¢ do filme aumenta,
sendo possivel determinar espessuras desde 1 até 200 nm, segundo a intensidade e
comprimento de onda do feixe incidente, a resolucao angular do equipamento, entre
outros fatores [50,51]. Portanto, os feixes superior e inferior podem interferir destrutiva
(7& — min.) ou construtivamente (I_é — méx.), induzindo um padrao de interferéncia
detectdvel, onde a intensidade observada depende do dngulo de incidéncia (Figura 2.5).

Nas curvas de RRX, a posicao angular do primeiro maximo determina o angulo
critico 0., abaixo do qual ocorre a reflexdao externa total do feixe de raios X. Nesta

regido, onde 0 < 0., e assumindo que a absor¢do do filme é nula, pode-se calcular

20
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Figura 2.5 — Gréfico de refletometria de raios X para um filme fino, em fun¢do do dngulo do
detector 26. Os numeros indicam a ordem m das faixas de interferéncia e 8. é o angulo critico.

aproximadamente a densidade de elétrons n, do filme, com a seguinte expressao [50]:

2
_ Osn
reA?

Ne (2.3)
com 1, = 2.82 x 107'% m como o raio cléssico do elétron e A o0 comprimento de onda do
feixe de raios X. Os outros minimos e maximos representam as faixas de interferéncia
destrutiva e construtiva respectivamente, também nomeadas como faixas de Kiessig [53].
O nimero de maximos ou minimos indica a ordem m das faixas, tal que segundo a lei

de Bragg, os méaximos sao obtidos quando cumpre-se que:
2tsin(0) = mA (2.4)
Por outro lado, os minimos surgem quando:
. 1
2tsin(0) = (m+ 5))1 (2.5)

Para o caso de dois minimos consecutivos por exemplo, m; e mjy, com angulos 6, e 0,
respectivamente, tem-se que m, = mj + 1 e a diferenca angular entre eles, permite obter

a espessura do filme ¢, ja que:

1 1
2tsinf, —2tsinf; = (mg + 5) A— (m1 + 5)/1

A=2t(sinf, —sinf;)
. A
~ 2(sinf, —sin6))

(2.6)
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2.2. REFLETOMETRIA DE RAIOS X (RRX)

Devemos recordar que o angulo de giro do detector 20 é usado nas medidas, logo
esse valor deve ser dividido por 2 para obter #. Como a espessura € inversamente
proporcional a diferenca angular, o periodo de oscilagdo vai diminuir com o aumento
na espessura do filme. Além disso, é possivel calcular a precisao da estimativa da

espessura tendo em conta que [50]:

5t= r&ﬁ 2.7)
) '

A expressdo (2.6) é aproximada e portanto, incompleta, pois nao considera todas as
ordens m das faixas, por isso podem ser usados outro tipo de métodos como a transfor-
mada rapida de Fourier (Fast Fourier Transform-FFT), em func¢do dos vetores da rede

reciproca ¢ cujas magnitudes podem ser determinadas pela relacao:
G~ —" 2.8)

Este método tem a vantagem de usar uma anélise das frequéncias causadas pelas
oscilacoes das faixas de interferéncia, evitando o uso de modelos teéricos que muitas
vezes ndo se ajustam as caracteristicas do material estudado.

A FFT usa o formalismo de Parratt [54], segundo o qual o coeficiente de reflexao

R,-1,n na interface superior, entre as camadas n — 1 e n, vem dado por:

4 Rn,n+1 +Fn—1,n
n—-1
Rn,n+1Fn—1,n +1

Rn—l,n =da (2.9)

sendo a,_ o fator de amplitude para a camada n—1, R, ,+1 0 coeficiente de reflexdao
para a interface inferior e F,_; , o coeficiente de Fresnel para a interface superior. No
caso simples de um filme singular depositado sobre um substrato de espessura infinita,
e tomando 1, 2 e 3 como os indices para o vacuo, o filme e o substrato respectivamente,

arefletividade do raios X em funcao do vetor de onda R(k), pode ser escrita como [55]:

Fi)+Fj3+2F 2 Fp3c08 (\/ k? - kgdz)
(1-£2,) (1-F2,)

onde k. é o vetor de onda critico e d; a espessura do filme. A funcao cosseno determina

R(k) = (2.10)

o cardter oscilatorio, pelo que ao calcular a transformada de Fourier para esta expressao,

obtém-se um pico cuja posicao corresponde a espessura do filme (Figura 2.6).
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Figura 2.6 — FFT da curva de refletividade para obter a espessura do filme. Quanto menor a
espessura, mais alto € o pico do gréfico de FFT, pela dependéncia reciproca com o vetor 4.

Pelo anterior, a espessura do filme depende da diferenca entre os vetores de onda
dentro do cristal no espaco reciproco, de modo que para espessuras menores tem-se

picos mais altos nos diagramas de FFT.

2.3 Difracao de raios X (DRX)

Propriedades como a estrutura cristalina, fases cristalograficas, direcoes preferenci-
ais, entre outras, podem ser determinadas por medidas de difracdao de raios X (DRX),
onde é usado um feixe monocromaéatico de raios X, como no caso das medidas de RRX,
sendo que os principios fisicos para ambas técnicas sdo essencialmente os mesmos, ja
que na DRX o feixe também incide sobre a amostra com um certo angulo e é espalhado
tanto pelas interfaces, como pelos planos cristalograficos do filme.

Para evitar obter um sinal muito intenso do substrato, as medidas de DRX sdo feitas
utilizando a geometria de angulo rasante [50, 56], onde o angulo de incidéncia «a é
pequeno e fixo, sendo normalmente um pouco maior que o angulo critico 6.. Mas, em
contraste com as medidas de RRX, o detector gira horizontal e paralelamente a superficie
da amostra, num angulo 2¢ com respeito a direcdo do feixe incidente, enquanto que o
filme permanece em repouso (Figura 2.7).

Assim, o feixe de raios X incidente é difratado pelos planos perpendiculares a su-
perficie da amostra, separados entre eles por uma distancia dj; com (hkl) como os

indices de Miller. No caso de cristais ctibicos, esta distancia é dada por [51]:

a
dpe) = ——— 2.11)
h?+ k2 + 12
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Figura 2.7 - Esquema da geometria num experimento de DRX em angulo rasante. A amostra
gira horizontalmente para que o feixe de raios X seja difratado pelos planos cristalograficos
perpendiculares a superficie.

com a como o parametro de rede do cristal. Mas na técnica de DRX, as medidas sao
feitas tanto na regido de baixos angulos (¢ < 8°), como naregiao de altos angulos (¢ > 8°),
onde a difracdo devida aos planos cristalograficos paralelos a superficie do filme, é mais
relevante [57]. Neste tltimo caso, o vetor da rede reciproca g é perpendicular a superficie
do filme, e sua intensidade (determinada usando a eq. 2.8) é inversamente proporcional
a distancia cristalogréfica interplanar | §| = 27/ dpy; [58].

Como a amplitude do espalhamento de raios X para uma célula unitdria de um

cristal, vem dada por [58]:
A; = f (7 — e k=T gy (2.12)

onde 7 —7; é o vetor de posicdo dos elétrons com respeito aos nicleos atdmicos da
célula, n.(r) é a densidade de elétrons e V o volume da célula, entao é possivel definir o
fator de estrutura Sy como a somatéria das amplitudes de espalhamento de cada &tomo
dentro da célula como [58]: .
Se=Y Age ki (2.13)
i=1

com z como o numero de 4tomos por célula unitdria. Neste sentido, a interferéncia
construtiva dos feixes espalhados pelos planos cristalograficos, acontece quando k- 7; é
multiplo de 27 [51].

Portanto, sob estas condicdes, os planos cristalograficos geram picos de difracao,
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segundo a lei de Bragg nas posi¢oes dadas por:

sing = (2.14)

Tais picos, podem ser detectados para gerar os difratogramas correspondentes e com
ajuda de software especializado, refina-los para obter as informacdes sobre a estrutura

cristalina do filme estudado.

2.4 Ressonancia ferromagnética (FMR)

Para a anélise do comportamento ferromagnético em filmes €é usualmente utilizada
a técnica de espectroscopia por Ressonancia Ferromagnética (Ferromagnetic Resonance-
FMR), uma técnica que como a RRX e a DRX néo € destrutiva, permitindo caracterizar
magneticamente as amostras a partir da andlise dos espectros de absorcao de micro-
ondas em presenca de campos magnéticos externos.

Experimentos de FMR sdo andlogos aos experimentos de ressonancia paramagné-
tica eletronica (Electron Paramagnetic Resonance - EPR) [1], ja que a amostra é colocada
numa cavidade de ressonancia, onde é excitada com um campo magnético DC cons-
tante e homogéneo, assim como com radiagdo electromagnética geralmente na regiao
da radiofrequéncia (rf), do tipo de micro-ondas e cuja intensidade é incrementada com

ajuda da cavidade (Figura 2.8, a.).

=N
Micro-ondas i Controlador
E

y N
Cavidade ‘ PC
ressonante e L J
porta-amostra 4  —

Eletroima

a. b.

Figura 2.8 — a. Diagrama da montagem experimental numa medida de FMR, b. Ao aplicar um
campo magnético externo, a diferenca de energia entre os estados de spin aumenta.

Neste tipo de medidas, o campo DC e de rf interagem com 0s momentos magnéticos
de spin dos elétrons desemparelhados. Assim, o campo DC induz um torque sobre os
momentos magnéticos da amostra, que faz com que entrem em precessao em torno

da direcdao do campo aplicado. Ao mesmo tempo a energia eletromagnética de rf é
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absorvida pela amostra, provocando transi¢oes discretas dos estados de menor energia
dos elétrons para os de maior energia, segundo a lei de Planck AE = hv, com h como a
constante de Planck e v a frequéncia da radiacao rf incidente [59, 60].

Comparando a energia do feixe original com o feixe resultante no ponte de micro-
ondas € possivel obter o espectro de absor¢ao da amostra, o qual é detectavel gracas
ao aumento na diferenca de energia entre os estados de spin 1/2 e -1/2, produto do
desdoblamento Zeeman gerado pelo campo DC (Figura 2.8, b.).

Como a energia de um elétron em presenca de um campo magnético aplicado é
dada por [60]:

E:i%guBH (2.15)

sendo +1/2 os valores de spin para o elétron, g = 2 o fator Landé para o elétron livre,
up o magneton de Bohr e H o campo aplicado, entdo o maximo de absorcao ocorre
quando a diferenca de energia entre os dois estados de spin (AE = E.j/2 — E_1/2) seja

equivalente a energia dos fétons incidentes [59, 60]:
AE=gugH = hv (2.16)

Em outras palavras, a energia de rf é fortemente absorbida quando a frequéncia de
precessdao dos momentos magnéticos na amostra € equivalente a frequéncia de rf
incidente [1]. Pelo anterior o campo magnético DC varia num determinado intervalo
de valores, onde espera-se que a diferenca de energia AE seja equivalente a energia de
micro-ondas hv, permitindo apreciar melhor a intensidade de absor¢ao a do material

(Figura 2.9, a.).

da /dH

a. b.
Figura 2.9 - Exemplos de curvas de FMR: a. Espectro de absor¢do de micro-ondas pela amostra,
b. Espectro de absorcao na forma da primeira derivada com respeito ao campo aplicado. Os

parametros Hr e AH correspondem ao campo de absorcao ressonante e a largura de banda
respectivamente.

Com ajuda dos sistemas eletronicos, a absorcdao de micro-ondas por parte da amos-

26



2.4. RESSONANCIA FERROMAGNETICA (FMR)

tra é registrada em funcdo do campo magnético aplicado, obtendo-se assim o espectro
de ressonancia do material (Figura 2.9, b.). O espectro é obtido pela primeira derivada
da absorcao com respeito ao campo aplicado, onde a largura de banda AH é dada pela
distancia pico a pico e o maximo de absorcao pela interceptacao da linha do espectro e
a linha de base, definindo assim o valor do campo de ressonancia Hp.

Em medidas de FMR, a derivada da absorcao com respeito ao campo aplicado é
maior que em medidas de EPR [60], ja que a interacdo entre elétrons nos materiais
ferromagnéticos é mais intensa que nos materiais paramagnéticos. Isto faz com que
a descricao da dinamica de magnetizacao do material ferromagnético neste tipo de
experimentos, seja mais complexa que nas medidas de EPR, por causa da presenca do
campo intrinseco da amostra, que obriga a considerar um campo magnético efetivo
H,r em vez de um campo externo Hy como acontece na EPR, onde o campo intrinseco
é desconsiderado [59].

Portanto, a dinamica da magnetizacao espontanea M , dos filmes ferromagnéticos
ao interagir com o campo externo gerado pelo eletroima e pela radiagdo de micro-ondas,
deve ser descrita por meio da equacao de Landau-Lifshitz-Gilbert, que no sistema CGS
tem a forma [60,61]: .

aM

Lo a
—— =—YMx Hpr+—
dr VT ef M

( . dMm
2.17)

M x
dt

onde y é o fator giromagnético, que no caso do elétron livre é y = 1.7588 x 107 Hz Oe™!.
O campo magnético efetivo, H, > € gerado pelo campo aplicado DC, o campo rf das
micro-ondas (com v = w/2m) e o campo intrinseco do material. O parametro a € a
constante de amortecimento de Gilbert e M é a magnetizacao de saturacao do filme. O
primeiro termo do lado direito, representa a interacdo da amostra com o campo externo,
enquanto que o segundo termo descreve o processo de amortecimento viscoso, que
evita a precessdo perpétua dos momentos magnéticos em torno da direcdo do campo
externo, devido ao torque produzido [59,61].

A partir da expressao (2.17), diferentes métodos de solu¢do da equacao diferencial
tém sido propostos para obter a frequéncia de ressonancia w [59, 61]. Um método

simples que desconsidera aspectos dindmicos da FMR e discutido em diferentes traba-

lhos [61-63], permite obter a seguinte relacdo de dispersao:
_ Y 2 1/2
0= (F%FW Fg(p) (2.18)

sendo Fyg € Fy, as derivadas duplas da parte anisotrépica da densidade de energia

magnética livre F, em termos das coordenadas esféricas 0 e ¢ que representam 0s
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angulos de magnetizacado. A densidade de energia F define os eixos de magnetizacao
faceis [61].

Para o caso particular das medidas de FMR, onde o experimento é realizado na
configura¢do do campo aplicado paralelo a superficie do filme, a relacao de dispersao

sereduz a [6,38,59]:

(9)2 = Hj,(Hjy+ 47 M,y (2.19)
Y

onde H g € o campo DC de ressonéncia paralelo a superficie da amostra e M,r € a
magnetizacdo efetiva do material. Em experimentos de FMR convencionais, onde a
intensidade do campo DC varia para obter os espectros de absorc¢do (Figura 2.9, b.), a

constante de anisotropia efetiva K, ¢, pode ser calculada como [35]:
Kef = —ZﬂMest (2.20)

uma vez conhecida a frequéncia w do ponte de micro-ondas, o valor do campo de
ressonancia Hy e a magnetizacao de saturacao Mg. Por isto, a técnica de FMR permite
obter parametros relevantes na caracterizacao magnética de filmes, contribuindo com

outro tipo de medidas magnéticas que iremos apresentar a seguir.

2.5 Magnetometria por SQUID

O magnetdmetro SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) funciona
gracas a um sensor de fluxo magnético (sensor de SQUID) que opera como um transdu-
tor, transformando fluxos magnéticos em tensoes, por meio do fenémeno de indugao.
O SQUID convencional possui uma bobina primaria (bobina de excitacdo) que gera um
campo magnético alternado no seu interior. Um motor de passo conectado a uma aste,
movimenta a amostra de interesse paralelamente ao eixo vertical da bobina (Figura
2.10), induzindo assim um sinal de corrente devido a magnetizagao da amostra que
provoca uma varia¢ao do fluxo magnético [64,65].

Essa variacao no fluxo é captada por uma bobina secundaria (bobina de captacao)
que se encontra conectada a um anel supercondutor, ao longo do qual circula uma co-
rrente elétrica (Figura 2.10). As variacoes de fluxo magnético na bobina geram correntes
que interrompem a circulacdo da corrente no anel supercondutor. Logo, uma corrente
de polarizagdo restabelece a corrente no anel obtendo-se um sinal de radiofrequéncia
de saida do sensor, que é captado por mais outra bobina.

Esta transmite o sinal até um amplificador de frequéncia para transforma-la numa
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Figura 2.10 - Principio de funcionamento de um magnetémetro de SQUID.

voltagem analdgica, ajustada de maneira estritamente proporcional a corrente circu-
lante na bobina de entrada do SQUID. Portanto a magnetizacao de uma dada amostra
pode ser medida através de um movimento repetitivo ao longo de certa distancia e
posteriormente lendo a voltagem de saida do sensor SQUID [64]. Se a voltagem do
SQUID apresenta um ntmero suficiente de dados pontuais, entao a voltagem pode ser
representada graficamente como sendo uma funcao da posicao da amostra. O fluxo
magnético que detectado pelo SQUID é devido a um momento magnético permanente
e a magnetizacao induzida na amostra [64].

Dependendo do tipo de SQUID, o anel pode ter uma ou duas jun¢des superconduto-
ras chamadas de juncoes Josephson, que permitem detectar campos magnéticos muito
pequenos. O primeiro caso corresponde ao SQUID RF e o segundo caso ao SQUID DC.
As juncdes servem como um padrdo primadrio de calibragdo numa dada voltagem, cujo
origem estd na quantizagdo do fluxo magnético no interior do anel supercondutor. Este
quantum de fluxo recebe o nome de fluxon e seu valor é de 2.07 x 10~/ G cm™2, pelo
qual é possivel medir campos da ordem de 10~ T, sobre valores absolutos de campos
magnéticos de 7 T [64].

Dessa maneira, o funcionamento dos anéis do SQUID esta baseado em aspectos
importantes de alguns materiais quando resfriados a uma dada temperatura critica,
entre eles: a supercondutividade (auséncia de resisténcia elétrica), o efeito Meissner
(auséncia total do fluxo do campo magnético no interior de um material supercondutor),
o efeito Josephson (surgimento de uma corrente elétrica por efeito tinel entre dois
supercondutores separados) e a quantizacao do fluxo magnético através de uma espira
supercondutora (conserva¢ao do fluxo magnético numa malha fechada de material
supercondutor) [64,65].

Todos esses fendmenos em conjunto com os dispositivos eletronicos, permitem
obter informacao precisa sobre grandezas importantes na caracterizacdo de materiais

magnéticos, como a magnetizagdo de saturacdo, de remanéncia, campo coercitivo,
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2.6. MICROSCOPIA DE FORCA ATOMICA (AFM)

susceptibilidade magnética, entre outras. Isto € possivel a partir de curvas de histerese

ou de magnetizacdo em funcao da temperatura obtidas por este método.

2.6 Microscopia de Forca Atomica (AFM)

A técnica de Microscopia de Forca Atomica (Atomic Force Microscopy-AFM) oferece
uma grande vantagem na andlise de micro e nanoestruturas, ja que com ela é possivel
gerar mapas com boa resolucao da topografia da superficie nas amostras, em relacao
com suas propriedades fisicas.

O primeiro microscépio de forca atdbmica foi desenvolvido em 1986 por Gerd Bin-
ning, Calvin Quate e Christoph Gerber [66]. Ele emprega uma ponta micrométrica,
localizada na extremidade de uma alavanca metalica, que possui a outra extremidade
fixa. A alavanca também é micrométrica e flexivel com constante de mola K (Figura
2.11,a.).
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Figura 2.11 - a. Esquema simplificado da operacdo interna do AFM. A varredura é feita no plano
Xy e a ponta oscila na direcdo z [67], b. Potenciais responsdveis da interagdo ponta-amostra.
Dependendo da distdncia ponta-amostra, o regime pode ser repulsivo ou atrativo (potencial
Lennard-Jones) [63].

Como consequéncia, ao se movimentar a alavanca varrendo a superficie com ajuda
do sistema de controle eletronico, seu extremo livre comeca a oscilar verticalmente
com uma frequéncia tipica de ressonancia, que muda perto da superficie devido a sua

, 691

As mudancas de amplitude ou fase na oscilagdo podem ser detectadas usando

rugosidade e as interacdes da ponta com 0s materiais que compdem a amostra [

um laser e um fotodiodo receptor, de modo que quando o laser é refletido pela parte
superior da alavanca, atinge o fotodiodo que 1é os movimentos do laser devidos a
oscilacdo. Essa informacao € coletada, amplificada e processada pelo software de

aquisicao de dados (Figura 2.11, a.) para obter um mapa da altura da superficie da
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amostra com muita precisao.

Por seu tamanho, a ponta pode interagir sem contato com a amostra no modo
atrativo, através das forcas de van der Waals, para fazer uma varredura na superficie da
amostra sem tocd-la. Isto acontece gracgas as interacoes atomicas entre os dipolos da
ponta e da amostra, que dependem da geometria da ponta (pontas finas geram melhor
resolucdo que as pontas grossas) e do potencial de interacdo. Tais interacdes surgem
quando a ponta se encontra muito préximo a amostra (0.5 nms< z < 1 nm).

Tal potencial pode ser modelado usando o potencial Lenard-Jones (Figura 2.11,
b.) [69]:

A B

E=—%+1 (2.21)

onde A e B sdo constantes de interacdo e r € a distancia entre dipolos, por isso a técnica
pode ser usada sobre meios condutores e ndao condutores [69]. Quando a altura da ponta
com respeito a superficie € menor que 0.4 nm, a varredura é feita no modo repulsivo e
pode se dizer que a ponta entra em contato com a amostra. Para alturas maiores a 1 nm,
ja ndo existe interacao dipolar e nao € possivel obter a topografia da superficie.

Por outro lado, com ajuda do software de controle, a qualidade das imagens é
melhorada ajustando diferentes parametros que regulam a eletronica do sistema e
reduzem o ruido ao minimo. Um desses parametros é o Sefpoint que representa a
porcentagem da razdo entre a amplitude de oscilacao da ponta durante a varredura (A)
e a amplitude de oscilagdo livre (Ap) quando se encontra longe da amostra (eq. 2.22),

sendo as amplitudes medidas em mV ou nm segundo o sistema usado [65]:

A
Setpoint = — x100% (2.22)
A

Isto quer dizer que se o Setpoint é 100%, entdo A = Ay, logo a ponta vai vibrar livremente
sem interagir com a amostra e ndo vai ser possivel obter imagem da sua superficie. Mas
se 0 Setpoint é menor que 100%, entdo A < Ay devido a interacdo com a amostra, e
consequentemente, a ponta vai ficar mais perto da sua superficie. Quanto menor é o
Setpoint mais perto da amostra vai ficar a ponta e a resolucdo pode ser melhor, mas
se 0 Setpoint é muito baixo (< 30%), a ponta pode tocar a superficie e deteriorar-se ou
estragar a amostra, exceto no modo de litografia onde o objetivo é efetivamente marcar
a superficie.

A qualidade da imagem também pode melhorar com o ajuste dos ganhos Proporcio-
nal, Integral e Diferencial (PID) no software do microscépio. Os ganhos PID procuram
corrigir as variagdes de amplitude ou frequéncia produzidas na varredura pelas ru-

gosidades da amostra, as quais fazem com que a interacdo ponta-amostra se desvie
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do valor estabelecido pelo usudrio. Além disso, os ganhos PID corrigem o tempo de
deteccdo-anadlise-resposta do sistema de retroalimentacao do circuito do microscépio,
aumentando a precisdao da medida [65].

Finalmente, os dados obtidos por AFM podem ser tratados com softwares especiali-
zados como o software aberto Gwyddion [70]. O software permite conseguir melhores
andlises e visualizacOes das caracteristicas das superficies estudadas, reduzindo os
erros e artefatos presentes no momento de fazer a varredura. Dependendo do tipo
de imagem, do ruido e dos artefatos que ela tenha, o Gwyddion possui opcoes que
procuram solucionar as necessidades da comunidade mundial de usudrios das técnicas
de SPM [70], facilitando tratamentos mais quantitativos e estatisticos por meio do uso

de filtros laplacianos, gaussianos ou com transformadas de Fourier.

2.7 Microscopia de Forca Magnética (MFM)

A técnica AFM permitiu a criacao de outras técnicas similares como a Microscopia
de Forca Magnética (Magnetic Force Microscopy-MFM), que trabalha com os mesmos
principios do AFM mas usando uma ponta recoberta de finas camadas de materiais
magnetizados, para fazer a varredura. Assim, a ponta pode interagir com os campos
magnéticos perpendiculares a superficie da amostra (direcdo z) gerados pelos dipolos
presentes nela. A MFM é um método muito poderoso na observacao de configura-
¢oes magnéticas onde tem origem fendmenos percebidos em escala macro como o
efeito Invar, ja que consegue medir distribui¢cdes do campo magnético diretamente na
superficie [69,71].

Uma das vantagens desta técnica, é poder utilizar o modo de contato intermitente
(tapping mode) com duas varreduras por linha: na primeira se obtém o mapa da to-
pografia da amostra, em seguida a ponta retorna a posicao inicial da linha, sobe uma
distancia z sobre a superficie (lift) e repete a linha anterior medindo as mudancas
na fase da oscilagdo da alavanca, provocadas pela interacao com o campo magnético
intrinseco da amostra [71].

O modo de contato intermitente, oferece uma boa resolucdao, muito préxima a
resolucao no modo contato, sem danificar a amostra, minimizando a interferéncia
gerada pelos artefatos na superficie, ja que a energia de oscilagcdo da ponta é maior que
nos outros modos de varredura.

Neste modo a ponta toca a superficie levemente, se afasta e volta a tocd-la, repetindo
o processo na linha de varredura inteira, de modo que a forca de interacao ponta-

amostra é ora repulsiva (durante o contato), ora atrativa (no afastamento) [63,69,71].
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No momento em que a ponta toca a superficie, sua frequéncia de oscilacdo varia com
respeito a frequéncia de oscilacao livre. Este fato provoca diferencas na fase de oscilacao
em relacao com o sinal de referéncia, o qual é medido sem a presenca da amostra. Essas
mudancas podem ser detectadas para obter um mapa de contraste que indica as regides
de atragdo ou repulsdao magnética [65, 69].

As mudancas na fase (A¢) sdo proporcionais ao gradiente da forca magnética (F)

perpendicular ao plano da amostra [/ 1-73]:
Apox VF-e, (2.23)

onde dita forca vem definida pelo gradiente da energia de Zeeman E,, que representa
a interacdo entre a magnetizacdo da ponta M p» € 0 campo intrinseco da amostra H;

[73,74]:
ﬁ:—VEz:f V(M,-H;)dV (2.24)

Vp
sendo a integragdo feita no volume da ponta V},. Assumindo um comportamento dipolar
para a ponta, com momento magnético /m = pr ]\7Ipd V', a for¢a pode ser expressa
como [74]:
F=V(m-H;) (2.25)

mas como nas medidas de MFM a ponta é magnetizada na direcao z, detectando assim

as variagoes verticais do campo intrinseco da amostra, entao tem-se que m, = my, =0,

FIi :ﬁzedelax,aHzldy <« 0H,/0z [/2,74], portanto:
- 0H,
F=m, (2.26)
0z

por conseguinte, as mudancas na fase da oscilacao da ponta sao proporcionais a se-

gunda derivada em z da componente vertical do campo intrinseco da amostra:

o 0°H,
Apx VF-e, = Mmz;——- (2.27)
0z

Essa mudanca é detectavel ja que a influéncia do campo magnético intrinseco da

amostra, modifica a constante de mola original da alavanca K, tal que [/2]:
Koy=K-VF (2.28)

Assim, se o gradiente de forca magnética se orienta entrando na ponta, entdo a constante

de mola da alavanca aumenta (posi¢ao 1, figura 2.12), mas se o gradiente se alinha
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saindo da ponta a constante diminui (posicao 2, figura 2.12).

K0>K K0<K K0=K

Repulsdo .

Atragdo

Figura 2.12 - Formacao da imagem de MFM, por causa da interacdo da ponta magnetizada com
o campo intrinseco da amostra, H;.

Neste sentido, as zonas sobre a superficie da amostra onde as variacoes em z do
campo intrinseco sdo maiores, produzem regioes de atracdo (K < K) ou repulsao
(Ko > K), as quais sdo representadas pelo software como faixas de contraste na me-
dida de variacao de fase. Nao obstante, se o campo intrinseco ndo apresenta variacoes
em z, a ponta ndo sofre mudancas na sua fase e a configuracdo magnética da amostra
nao é detectada (posicdo 3, Figura 2.12).

Pelo anterior, o contraste nas imagens de MFM é originado pelas variacoes do
campo intrinseco nas paredes de dominio e nos seus limites [/ 1,75, 76]. Além disso, é
importante ter em conta que dito campo na aproximacao unidimensional para filmes

finos, pode ser representado como [77]:
1
H, = EMscos(kx) (l—e_kt) e ke (2.29)

sendo M; a magnetizagdo de saturacao, k = 27/ A o nimero de onda, A o comprimento
de onda correspondente as oscilacoes da ponta, x a direcao de varredura, z a distancia
ponta-amostra ou lift e t a espessura do filme. Aqui é possivel ver que este campo tem
uma queda exponencial com o aumento da distancia z, pelo que as medidas de MFM
devem ser feitas com a ponta o mais préximo possivel da amostra [77] para evitar forcas
de interacdo dipolar. Pelo anterior, é recomendavel utilizar lifts dentre 20 e 100 nm
segundo a rugosidade da superficie da amostra, de modo que sejam reduzidos os efeitos
das forcas de curto alcance [69].

Mas também devem ser levadas em conta as perdas que sofre o campo intrinseco
por causa da espessura do filme, (1- ekt ), jd que quanto maior é a espessura, mais

intenso serd o campo e melhor serd a resolucao atingida nas imagens de MFM. Isto
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porque a superposicao dos campos gerados pelos momentos magnéticos na superficie e
proéximos ao substrato, € menor para os filmes grossos em comparacao com os finos [77].

Portanto, fazendo varreduras de MFM na mesma regido o software pode obter
medidas topograficas e imagens de contraste com as variacdes da fase produzidas pelas
interacdes entre a ponta e as regioes magnéticas e nao magnéticas da amostra, para
desse modo obter um mapa confidvel de seus dominios magnéticos.

A técnica MFM pode mostrar caracteristicas fundamentais do magnetismo de filmes
finos em nanoescala, por meio da medicao dos momentos magnéticos locais e dos
campos magnéticos intrinsecos. Isto se deve as divergéncias da magnetizacao nas
paredes dos dominios magnéticos nas amostras [/¢], fornecendo assim uma melhor

imagem da estrutura magnética com boa resolucao.

2.8 Simulacoes micromagnéticas: O software MuMax3

Os dados obtidos por meio das técnicas experimentais apresentadas anteriormente,
também podem ser usados para alimentar simulacoes computadorizadas da estrutura
micromagnética dos filmes. Isto pode ser feito com ajuda do software de simulacao
acelerada MuMAX3, desenvolvido pelo grupo DyNaMat (Dynamics of functional Nano
Materials) da Universidade Gent na Bélgica [79].

Este software é de dominio publico e dispoe de ferramentas para a andlise e solucao
de problemas da dindmica de magnetizacdo dependente do espaco e do tempo em
nano e micromagnetismo. Além disso oferece graficos e visualiza¢cdes das configuracoes
magnéticas de interesse. Com estas ferramentas é simplificado consideravelmente
o estudo das estruturas magnéticas em filmes, permitindo obter novos resultados
simplesmente com a variacao de alguns parametros.

O software oferece muitas vantagens porque seu cdigo aberto escrito em linguagem
de programacdo Go e CUDA [/9], permite facilmente especificar o tipo de problema
magnético, o tamanho e geometria da regido onde se quer trabalhar, as condi¢oes
iniciais e de contorno, adicionar contribuicdes energéticas, etc.

Para iniciar uma simulacdo, o usudrio deve introduzir no software os parametros pré-
prios do material tais como a magnetizagao de saturacdo Mj, as direcdes anisotropicas,
as constantes de anisotropia cubicas ou uniaxiais, a constante de troca A, a geometria
da amostra e o tipo de magnetizacao inicial, entre outras coisas. O usudrio também
pode definir condicdes experimentais, para simular o comportamento da amostra
em presenca de campos magnéticos externos, os quais sdo aplicados uniformemente

durante os célculos.
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Com essa informacao, o software calcula a energia total do sistema E, que é definida
como a soma de todas as contribuicoes energéticas apresentadas na sec¢do 1.3, incluido
o termo de energia térmica. Cada termo energético é discretizado pelo método de
diferencas finitas, pois a amostra considerada é dividida numa matriz de N células
tridimensionais e ortorrombicas, onde o cdlculo da magnetizacao reduzida e do campo
efetivo é feito no centro de cada célula [79].

Além disso, a energia de troca é determinada em cada célula i, tendo em conta o
caso padrao da interacao entre seis momentos vizinhos em 3D [0, 81]:
A (m; — ) (2.30)

JEN; A j
sendo N;, o conjunto das 6 células vizinhas a célula i, A a constante de troca uniforme
em todo o espago, 1m; e 17ij 0s momentos magnéticos das célula i e j respectivamente,
e A;j o tamanho do passo de discretizacado entre as células i e j.

Assim, a energia total E, permite obter o campo efetivo do sistema H, ¢, em termos

da variacdo de energia com respeito a magnetizacdo do material M:

H,r= L 0B (2.31)
" wooM .
onde pg € a permeabilidade magnética. Com isto, H,¢ € calculado em cada célula,
segundo a direcao da magnetizacao, que inicialmente pode ser considerada aleatéria.
Logo, a dinamica de magnetizacdo no interior do filme é estabelecida solucionando
numericamente a equacao diferencial:
dm

22 2.32
ar T ( )

onde /11 é a magnetizacao reduzida e 7 € o torque resultante definido por trés contribui-
coes: o torque Landau-Lifshitz-Gilbert e os torques de transferéncia de spin Zhang-Li e
Slonczewski [79]. O torque de Landau-Lifshitz-Gilbert vem dado pela expressao (2.17)
em 3D. Os torques de transferéncia de spin Zhang-Li e Slonczewski sdo usados quando
existem correntes fluindo pelo material, mas aqui esses casos nao serdao considerados.

O software MUMAX3 realiza a solu¢do da equacao diferencial, utilizando diferentes
ordens de convergéncia do método de Runge-Kutta, com ajuda das func¢des run(time)
ourelax(), que permitem minimizar o estado do sistema para um dado tempo. Assim
o software monitora os valores do torque resultante tratando a simulacao como um

todo, para chegar em estados de equilibrio energético automaticamente e desse modo,
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finalizar a simulacao.

Neste sentido, é obtida a magnetizacdo média em cada célula, para em seguida
gerar um mapa vetorial da magnetizacao dentro da matriz, que pode ser visualizado
com as ferramentas graficas que o software oferece. Com isso, pode ser observada a
configuracdo dos dominios magnéticos no filme em termos da magnetizacao, pelo que
os resultados podem também ser representados como imagens de MFM, uma vez que o
software simula a for¢a entre a ponta e a superficie do filme por meio da relagcdo [79]:

62Hp,i (xy y)
Y Mo y)——5— (2.33)

i=x,),2

0z

onde H),, é o campo magnético da ponta, estimado no plano da amostra, como ja
haviamos mostrado na sec¢do 2.7, equacao (2.27). Ademais, o usudrio pode definir o /ift
da ponta para reproduzir melhor o contraste de fase nas suas imagens de MFM.

MuMAX3 também oferece muita mais informacgao sobre o resultado da simulacao,
como tabelas de dados que contém os valores das contribuicoes energéticas, da energia
total, das componentes da magnetizacao no filme, do angulo méximo entre spins vizi-
nhos, entre outros parametros. Se o usudrio considerou campos magnéticos externos,
entdo pode obter os graficos simulados de histerese com ajuda do gnuplot, que pode
ser vinculado ao software.

Contudo também, MUMAX3 tem sido usado na criacao de simulac¢des para o estudo
de: processos de magnetizacdo de nanoestruturas em diferentes compostos e ligas,
evolucdo dos estados de spin e da anisotropia magnética nesses compostos e ligas,
problemas de ressonancia ferromagnética, estudo de paredes de dominio, etc. [79].

Assim, este tipo de software especializado constitui-se num suporte indispensavel
no estudo das caracteristicas magnéticas de distintos tipos de materiais e fendmenos
magnéticos no nivel nanométrico. Esta ferramenta além das técnicas experimentais,
apoiam e complementam as pesquisas em dreas pujantes da Fisica, como o Micromag-

netismo.
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CAPITULO

Resultados e discussao

Trés filmes policristalinos de Fe;_,Niy, foram depositados sobre substratos de Si
via sputtering DC, com uma pressdo base de 5 x 10~/ mbar. A pressdo do Ar foi de
1.8 x 10~! mbar e o alvo usado era feito de pastilhas em p6 de FeNi de alta pureza, com-
primidos com composi¢do nominal. Além disso, foram recobertos com uma camada
passivadora de palddio (Pd), para evitar sua oxidacao.

Os filmes foram nomeados inicialmente como FeNi-1, FeNi-2 e FeNi-3, ja que era
sabido que tinham diferentes espessuras. As concentragdes relativas de Fe e de Ni foram
determinadas por meio de medidas de espectroscopia de raios X por energia dispersiva
(Energy-dispersive Spectrocopy-EDS), usando um espectrometro Shimadzu EDX-720HS,
com tubo de Rh para andlise de elementos quimicos entre soédio e uranio (Na-U). O
equipamento encontra-se a disposicdo na Central Analitica do Instituto de Quimica da
UnB. Os resultados (Tabela 3.1) indicam que os filmes possuem a concentracao Invar,
perto dos valores nominais.

Os filmes também foram caracterizados estrutural e magneticamente com ajuda

das técnicas mostradas no capitulo anterior. Os resultados das medi¢des com suas

Tabela 3.1 — Concentracdes relativas de Fe e Ni para os filmes estudados, estimadas por EDS. Erro

percentual: 0.2%
Concentracao Relativa

FeNi-1 FeNi-2 FeNi-3
%Fe 654 63.8 63.8
%Ni  34.6 36.2 36.2
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respectivas andlises sdo apresentados a seguir.

3.1 Medidas de RRX e DRX

Medidas de RRX e DRX em angulo rasante, foram feitas no Departamento de Fisica,
do Centro de Ciéncias Exatas e Tecnolégicas da Universidade Federal de Vigosa, em
Vicosa-MG, usando um difratdbmetro Bruker D8 Discover com goniémetro 26 e tubo de
Cu Ka - Energia de 8047 eV e A = 1.5418 A (Figura 3.1).

Porta-amostra % Fonte de RX Porta-amostra Fonte de RX

Detector | (= Detector

Goniémetro Goniémetro

Figura 3.1 - Montagem no difratdmetro Bruker D8 Discover para a. medidas de RRX e b. medidas
de DRX em angulo rasante [32].

Curvas de refletividade (Figura 3.2) mostram angulos criticos de 8, = 0.35°+0.05°
para todas as amostras, muito préximo ao valor teérico de 0.32° obtido para estas
ligas [33]. A semelhanca entre os angulos criticos das amostras indica a pouca dispersao
para os trés filmes, isto porque suas condicoes de deposicdao foram muito similares.
Abaixo deste angulo, espera-se o fendmeno de reflexdo total, onde a intensidade do
feixe de raios X refletido é constante.

Usando a expressdo (2.3), foi estimada aproximadamente a densidade de elétrons
para os filmes: ,

ne = ZCAHZ ~1.75A7° 3.1)

Para o caso do filme FeNi-1, faixas de Kiessig muito bem definidas puderam ser vistas

(gréficos internos, figura 3.2, a.), indicando o filme de menor espessura. O filme FeNi-3
ndo apresentou claramente estas faixas, ja que este filme possui uma espessura maior.
A espessura também influi no alcance de detecc¢do, pois para os filmes FeNi-1 e FeNi-2,
20 = 8°, porém para o filme FeNi-3 20 = 2°. Acima destes valores comecam a aparecer

os picos de difragao.
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Figura 3.2 - (Acima) Medidas de RRX para os filmes: a. FeNi-1, b. FeNi-2 e c. FeNi-3. Os graficos
internos mostram melhor as primeiras faixas de Kiessig para cada filme. As setas apontam
aos minimos de interferéncia causados pelo revestimento de Pd. (Abaixo) FFT das medidas de
RRX para os filmes: d. FeNi-1, e. FeNi-2 e f. FeNi-3. Os picos de maior intensidade indicam a
espessura do filme.

Nas curvas de refletividade também € possivel observar oscilacoes com distancias
angulares muito maiores, da ordem de 2A0 = 3.6°, principalmente nos filmes FeNi-1 e
FeNi-2 (setas, figura 3.2). Essas oscilacoes sdao devidas as faixas de Kiessig, originadas
pela presenca da camada passivadora de Pd. Usando a expressdo (2.6), foi estimada a

espessura dessa camada como segue:

‘e A
2 (sinf, —sin64)

=22.95+0.06 A (3.2)

sendo 1 =0.35+0.01 e 6, =4.55+0.01; o erro foi obtido usando a expressao (2.7). Este

valor estd de acordo com a espessura esperada de uma camada passivadora, da ordem
de 20 A.

Para estimar a espessura da camada de FeNi, foi usado o método da transformada
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3.2. MEDIDAS DE FMR

rédpida de Fourier (FFT) com ajuda do software do equipamento para melhorar a preci-
sao no calculo. Os valores obtidos foram de 30.3+0.1 nm, 71.0+£ 0.3 nm e 141.54+ 0.7 nm
para os filmes FeNi-1, FeNi-2 e FeNi-3 respectivamente (Figura 3.2).

Por fim, os difratogramas gerados com medidas em angulo rasante (@ = 0.5°), no
intervalo 5°< 2¢ <90° (Figura 3.3), apresentaram em todos 0s casos o pico caracteristico
da liga FeNi na fase fcc (111), centrado na posicdo de 44°, como é confirmado por

diferentes trabalhos [5, 8, 84, 85].
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Figura 3.3 — Difratogramas para os filmes Invar de FeNi36. Em todos os casos é distinguido o
pico (111) da fase fcc da liga FeNi.

O pico (111) é apreciavel nos difratogramas porque possui uma intensidade alta,
mas o ruido nas medidas ndo permite apreciar outro tipo de fases cristalograficas com
picos de difracao menos intensos, que podem estar presentes em angulos maiores a
2¢p =44°.

3.2 Medidas de FMR

Medidas de Ressonancia Ferromagnética foram realizadas com ajuda do Grupo de
Nanoestruturas Semicondutoras e Magnéticas (GNSM), do Nucleo de Fisica Aplicada
(NFA) no Instituto de Fisica da Universidade de Brasilia (UnB), em Brasilia-DE usando
um espectrometro Bruker EPR (Electron Paramagnetic Resonance) com o software
Xenon e uma cavidade ressonante retangular ER 4109EE

Foi empregada radiagdo de micro-ondas de frequéncia constante (v = 9.8 GHz)
com uma poténcia de 0.5 mW e uma frequéncia de modulacao de 100 kHz. O campo
magnético DC foi aplicado em temperatura ambiente e paralelamente ao plano dos

filmes, mudando sua intensidade no intervalo 0 < H < 12 kOe, com um passo 6 H = 1 Oe.
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Figura 3.4 — Espectros de ressonancia no plano para cada filme Invar. Os pontos mostram os
campos de ressondncia, setas laranjas indicam os modos principais de ressonancia, setas verdes
indicam os modos LFMA e setas azuis indicam os modos causados provavelmente por uma
segunda fase magnética.

Desta forma, foram obtidos os espectros de ressonancia para cada filme (Figura
3.4), onde os campo de ressonancia correspondem aos valores de campo magnético
indicados com pontos no gréfico. Nos espectros sdao observados trés tipos de modos de
ressonancia: 1) os modos sinalados com setas laranjas (figura 3.4) correspondem aos
modos principais de ressonancia ou modos uniformes, os quais apresentam as maiores
intensidades [36]. 2) Os modos indicados por setas verdes na regido de baixos campos
aplicados; provavelmente tém a ver com a absor¢cdo de micro-ondas ndo ressonante
desencadeada pela dinamica das paredes de dominios magnéticos e a consequente
variacdo da impedancia na amostra, tais modos sdo conhecidos como modos de absor-
¢do de micro-ondas em baixo campo (Low Field Microwave Absorption - LEMA) [37, 88].
3) Os modos de ressonancia situados a direita do modo uniforme (setas azuis) possi-
velmente tratam de uma outra fase magnética na amostra, com magnetizacao efetiva
menor produto do processo de producao [, 38]. Assim, os filmes de FeNi36 podem
apresentar modos de ressonancia em campos magnéticos menores a 1200 Oe.

Os espectros também parecem indicar eixos faceis de magnetizacao no plano das
amostras, ja que elas atingem a ressonancia em campos baixos (< 1 kOe) paralelos
a superficie dos filmes (Tabela 3.2). Nao obstante, existe uma anomalia no filme de
70 nm de espessura, onde o campo de ressonancia parece muito mais baixo que para
os outros filmes, com os modos de ressonancia de uma segunda fase magnética mais
proeminentes.

Além do mais, pode-se ver que o campo de ressonancia diminui para espessuras
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Tabela 3.2 — Campos de ressondncia Hp, largura de banda AH, tempo de relaxa¢do 7 e magnetizacao
efetiva obtidos para cada filme Invar em medidas de FMR, segundo suas espessuras.

Espessura (nm) Hp (Oe) AH (Oe) 1 (ns) M,y (emu/cm”)

30 665 134 0.85 1413.8
70 142 369 0.31 6857.5
140 418 328 0.35 2300.2

maiores, enquanto que a largura da banda aumenta, o que sugere uma reducao na
energia de troca para os filmes mais espessos, isto porque é necessdario aplicar um campo
magnético maior para o filme mais fino (30 nm), de modo que consiga-se superar a
energia de troca e assim desacoplar os estados de spin para favorecer a ressonancia.

Por outro lado, a largura pico a pico do espectro é semelhante para os filmes de
70 e 140 nm, mas também é relativamente alta. Este fato, somado ao surgimento
dos modos de ressonancia volumétricos (bulk) e superficiais nestes filmes, indicam
presenca de inomogeneidades magnéticas e estruturais [59, 89, 90] tanto internas como
superficiais, produto da policristalinidade das amostras, em contraste com o filme de
30 nm, cuja largura de banda menor permite deduzir que o tamanho dos seus cristalitos
sdo menores, em comparacao aos outros filmes.

Tendo em conta que a largura de banda A H encontra-se conectada com o tempo de

relaxacdo pela forma [59]:
2

T= ﬁ (3.3)
sendo v o fator giromagnético, encontrou-se que 7 € maior para o filme mais fino, mas
em todos os casos sdo da ordem de 10719 segundos (Tabela 3.2), valor esperado para a
maioria dos materiais ferromagnéticos.

Também foi calculada a magnetizagdo efetiva para cada amostra usando a equacao
(2.19). Dita magnetizacdao aumenta com a espessura dos filmes, sendo maxima para
o filme de 70 nm por causa da anomalia no seu campo de ressonéncia (Tabela 3.2). O
valor da magnetizacao efetiva para o filme de 30 nm (1413 emu/cm?® = 1.4 x 108 A/m),
corresponde-se com o valor experimental esperado, obtido em outros trabalhos para
filmes deste tipo de ligas, onde as estruturas fcc e bcc surgem no mesmo tempo [91].
Mas a magnetizacdo encontrada para os outros filmes resultou muito maior que do que
dito valor esperado.

Para obter mais informacoes sobre a constante de troca A, sobre os tipos de inomo-
geneidades e sobre o comportamento e estrutura magnética dos filmes, seria necessario

fazer medidas de ressonancia a fim de obter modos de ressonancia de onda de spin

(spin wave ressonance-SWR), onde campos magnéticos da ordem dos 20 kOe para estes
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filmes, sdo aplicados perpendicularmente a superficie das amostras. Infelizmente nao
foi possivel fazer estas medidas devido a limitacdes técnicas, ja que o equipamento
atinge somente campos de até 14 kOe, portanto medidas de magnetometria com SQUID

foram feitas visando complementar estas analises.

3.3 Medidas de magnetometria por SQUID

Medidas de magnetometria por SQUID em temperatura ambiente, foram feitas no
Laboratério de Caracterizacao Magnética do Nucleo de Fisica Aplicada no Instituto
de Fisica da UnB, com um magnetémetro MPMS 3 (Magnetic Property Measurement

System) da empresa Quantum Design Inc. (Figura 3.5, a.).
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Figura 3.5 - a. Magnetometro SQUID Quantum Design MPMS 3 [92] e b. sinal paramagnético do
porta-amostra de latdo, subtraido dos sinais das amostras.

O dispositivo oferece a sensibilidade de um SQUID com a versatilidade de outros
tipos de magnetémetros como o VSM (Vibrating Sample Magnetometer), ja que no
MPSM 3 a amostra oscila dentro do campo magnético como se estivesse num VSM,
permitindo obter medidas mais rapidas que no SQUID convencional, mas com a mesma
sensibilidade, a qual pode ser de até 10~8 emu [92].

J& que o magnetdémetro realiza medidas de momento magnético (u) do material
em unidades emu (1 emu= 10"3 Am?), foi calculada a magnetizacao volumétrica, My,

dividindo os valores de momento magnético entre o volume V das amostras:
U
My = — (3.4)
v

onde V foi obtido medindo as bordas laterais dos filmes usados nas medidas e mul-

tiplicando estes valores pelas espessuras encontradas com medidas de EDS. Isto é
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possivel gracas a que ao clivar os filmes, eles se fraturam pelos planos cristalograficos,
deixando bordas retas e uniformes. O erro percentual associado ao cdlculo do volume
das amostras foi estimado em 4% aproximadamente.

As medidas de p foram feitas com a amostra num ambiente de baixa pressao, pro-
duzido dentro da camara do porta-amostra onde também encontra-se o sistema de
bobinas (Figura 3.5, a.). Nao obstante, foi realizada uma medida do porta-amostra
(branco), isto porque ele apresentou um sinal paramagnético (Figura 3.5, b.) devido ao
latdo, que depois foi subtraido das medidas dos filmes.

Assim, com ajuda do software de controle foi programado o protocolo de medida,
onde a amostra é desmagnetizada com um campo magnético alternado, que diminui
suavemente sua intensidade desde 20 kOe até zero em temperatura constante. Para
obter o laco de histerese foi aplicado paralelamente a superficie dos filmes, um campo
magnético de 500 Oe para atingir a magnetizacao de saturac¢do, entdo a intensidade do
campo aplicado foi reduzida até -500 Oe para produzir o primeiro trecho do laco. Em
seguida foi aumentada a intensidade do campo aplicado até fechar o laco de histerese.
O mesmo processo foi seguido com campo aplicado de 70 kOe na direcao perpendicular

a superficie dos filmes.
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Figura 3.6 - Curvas de magnetizacao para campos aplicados paralelos (a.) e perpendiculares (b.)
a superficie dos filmes em temperatura ambiente.

As curvas de magnetizacdo com campos paralelos e perpendiculares as superficies
dos filmes (Figura 3.6) concordaram com as medidas de FMR, pois as amostras conse-
guem magnetizar facilmente no plano, com campos de saturacao relativamente baixos
(~ 400 Oe). Mas quando o campo € aplicado perpendicularmente, a magnetizagao tem
um comportamento quase linear e a saturacao é alcancada em campos muito intensos
da ordem dos 19 kOe.
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O coeficiente de orientacao, c,, definido pela relacao (1.16), como o indice da dis-
tribuicdo das dire¢des locais de magnetizacao em torno da direcao média [35], atingiu
valores altos em torno de 0.90, ou seja, a magnetizacao remanente das amostras equi-
valia ao 90% da magnetizacao de saturacao. Isto indica que as amostras depois de
ser saturadas pelo campo aplicado no plano, possuem uma memoria magnética na
auséncia do campo, pois a maioria dos momentos magnéticos se alinham paralelos ou
quase paralelos ao eixo de facil magnetizacao.

Esse resultado indica que as magnetiza¢des locais nos dominios magnéticos, ficam
alinhadas no plano da amostra perto dos eixos faceis de magnetizacao que podem estar
na direcdo (111). Portanto, os eixos de dificil magnetizacao devem ser perpendiculares a
superficie das amostras. Valores para o ¢, e para outras grandezas associadas as curvas
de magnetizacao no plano (Figura 3.6, a.), podem ser observados na Tabela 3.3.

Tabela 3.3 — Grandezas associadas as curvas de magnetizacdo no plano para os trés filmes estudados,
segundo sua espessura.

Espessura (nm) M; (emu/cm?) M, (emu/cm?) co=M,/My H: (0e) CQ

30 730 671 0.92 20 0.94
70 1257 1132 0.90 30 0.91
140 1475 1257 0.85 16 0.89

As magnetiza¢oes de saturacdo e remanéncia para os filmes mais espessos, con-
cordam com os valores reportados na literatura [3, 10, 84], mas os dados mostram
também que estas grandezas sdo diretamente proporcionais a espessura dos filmes,
pois aumentam com o incremento na espessura, com uma taxa aproximada de 6.77 e

3 nm™! respectivamente, o que faz com que o ¢, diminua ao acrescentar

5.32emucm”
a espessura. O acréscimo nestas magnetizacoes, implica por sua vez um incremento na
anisotropia efetiva do material, segundo a expressao (1.15).

Curvas de histerese no plano, exibem também campos coercitivos intrinsecos baixos
e magnetizacoes de remanéncia altas para os trés filmes, atestando o comportamento
ferromagnético mole das amostras no plano. Este aspecto pode ser confirmado pelo

célculo do coeficiente de quadratura, CQ, definido pela razao [39]:

S
MrHci

CcQ (3.5)

onde S € a drea sob a curva de magnetizacao no segundo quadrante e H;; 0 campo
coercitivo intrinseco. Portanto o CQ é adimensional e varia entre 0 e 1. Quanto mais

proximo de 1 esteja o CQ, e se 0 H.; é baixo como nosso caso, entdo o material é
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ferromagnético mole e mais quadrada serd a curva de histerese.

No entanto, o campo coercitivo intrinseco apresenta uma anomalia para o filme de
70 nm, j& que é esperada uma reducao do H.;; com o aumento na espessura [54], ndo
obstante neste caso, dita amostra possui o maior campo coercitivo de todas as amostras.
Geralmente, o incremento no H,;; esta relacionado com o aumento no numero de
dominios e de paredes de dominios no interior do filme. Mas tendo em vista as medidas
de FMR, onde foram encontrados modos indicativos de outra fase magnética, tal vez
proveniente da rugosidade da amostra, é possivel que o aumento no campo coercitivo
deste filme também esteja relacionado com o incremento na anisotropia de superficie,
gerado na hora da deposi¢do, mas os dados disponiveis ndo permitem confirmar isto.

Por outro lado, curvas de magnetizacdo para campos perpendiculares as superficies
dos filmes (Figura 3.6, b.), manifestaram a presenca de uma direcao de dificil magne-
tizacao fora do plano das amostras e portanto uma alta componente da anisotropia
magneto-cristalina nessa direcao. Nestes casos, o campo de saturacao, também cha-
mado de campo de anisotropia Hy [35, 36], foi quase o mesmo para todos os filmes
(Tabela 3.4), sendo trés ordens de grandeza maior que o campo de saturacdo no plano.

Tabela 3.4 — Grandezas associadas as curvas de magnetizagao fora do plano para os trés filmes estudados,
segundo sua espessura.

Espessura M H;j Ker Ky L
(nm) (emu/cm®) (kOe) (erg/cm®) (erg/cm®) (nm)

30 786 19  6.67x10° 6.94x10° 5.4

70 1199 19  1.05x10° 1.13x107 3.2

140 1537 19 1.29x107  1.40x107 2.7

Usando as equagoes (1.11), (1.15), a magnetizacdo de saturacdo e o campo de aniso-
tropia dos filmes, foram calculadas as constantes de anisotropia efetiva, K, e uniaxial,
K1, assumindo uma anisotropia magneto-cristalina uniaxial induzida pela orienta-
cao preferencial (111) da estrutura e pela anisotropia de forma dos filmes, produto
da suas espessuras (Tabela 3.4). As ordens de grandeza dos valores obtidos para estas
constantes, correspondem-se com os dados reportados na literatura [39].

Pode-se ver que as constantes de anisotropia crescem com o aumento na espessura
dos filmes. Tendo em conta que a energia de anisotropia é a energia necessdria para
superar o acoplamento spin-orbita nos 4&tomos da rede cristalina das amostras, entdo o
aumento nos valores da constante de anisotropia indica que dito acoplamento é mais
forte em filmes mais espessos.

Finalmente, foi calculado o comprimento de troca, L.y, para cada filme, por meio
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da expressao (no sistema CGS) [93, 94]:

A
Loy = 5 (3.6)
2 M

sendo A ~ 1076 erg/cm a constante de troca reportada na literatura [91, 93] e M; a

magnetizacado de saturacdo. O comprimento de troca é um parametro que determina
um limite abaixo do qual as intera¢des de troca no material sdo mais intensas que as
interacOes magnetostdticas [94], e em simulagdes tridimensionais de microestruturas
magnéticas, define o tamanho favoréavel das células usadas para a discretizacao dos
problemas. Esse comprimento diminui com o aumento na espessura dos filmes, ficando

em torno dos 3 nm na média.

3.4 Medidas de AFM/MFM

Com base na informacao coletada sobre o comportamento magnético dos filmes de
FeNi36, foram feitas imagens de Microscopia de Forca Atbmica e Magnética (AFM/MFM)
de alta resolucdo, sobre a superficie dos filmes. Tais imagens foram obtidas no Labora-
torio de Superficies e Interfaces (LabSInt) do Instituto de Fisica da UnB (Brasilia - DF)
e no Laboratério de Ciéncia de Superficies (LCS), localizado no Laboratério Nacional
de Nanotecnologia (LNNano) do Centro Nacional de Pesquisa em Energia e Materiais
(CNPEM) em Campinas — SP.

O equipamento usado foi um microscépio Nanosurf Flex-Axiom AFM com um
controlador Nanosurf C3000 (Figura 3.7, a.) que permite uma resolucao de 24 bits,

facilitando com isso a precisao e aquisicao dos dados [67].

Controlador Microscépio

Controlador de isolamento
contra vibragdes externas

Figura 3.7 — a. Microscopio Nanosurf Flex-Axiom AFM e b. ponta Nanosensors PPP-MFMR de
silicio revestida de cobalto usada para geracdo das imagens de MFM em modo de Nao Contato.
Altura = 225 pm, largura = 28 um, espessura = 3 um [95].
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Uma vez que as medidas de AFM sdo muito sensiveis aos movimentos da alavanca é
preciso ter um sistema de isolamento contra possiveis vibracdes, as quais podem afetar
consideravelmente a medida, por isso o microscépio possui um controlador Nanosurf
Isostage que protege o equipamento do ruido gerado por vibragoes externas. Além
disso o microscépio encontra-se sobre uma base de 230 kg feita de granito e metal com
suportes de borracha para aumentar o isolamento contra vibragées no prédio.

Para evitar forcas desnecessdrias devidas a cargas elétricas superficiais que afetem a
forca de interacdo ponta-superficie, o porta-amostra foi aterrado em todas as medidas.
Contudo, o microscopio é isolado por uma caixa em acrilico conectada a um controlador
de umidade e temperatura, para manter o sistema a temperatura ambiente e com uma
umidade relativa de 5% aproximadamente, ja que se a umidade do ambiente fosse alta,
uma camada de dgua poderia formar-se na superficie produzindo forcas de tensao
que pudessem interferir na medida ou oxidar a ponta do microscépio, alterando sua
geometria e a resolucao da imagem.

Foi empregada uma ponta Nanosensors PPP-MFMR (Point Probe Plus Magnetic
Force Microscopy - Reflex Coating) [95] de silicio revestida com uma fina camada de
cobalto que atua como material magnético e facilita a interacdo com os dipolos magné-
ticos da amostra (Figura 3.7, b.).

Antes de comecar a medida, a ponta foi colocada com seu eixo vertical paralelo
ao campo magnético de um ima permanente forte durante 5 segundos, para que seus
dominios magnéticos fossem novamente alinhados e assim conseguir uma melhor

interacdo com a amostra.

Tabela 3.5 — Parametros ajustados no software controlador do microscépio para as medidas de

AFM/MFM.
Parametro Valor

Setpoint 65%
Ganho P 2000
Ganho ] 2000
Ganho D 0
Lift 50 nm

As amostras foram estudas na auséncia de campo magnético externo, sem ser
submetidas a processos de magnetizacao previamente. O microscopio foi ajustado
no modo de Contraste de Fase com dupla varredura (Dual scan), para obter os dados
da topografia na primeira varredura e os dados magnéticos na segunda. O tempo de
varredura por linha foi de 1 segundo com aquisicao de 512 pontos por linha para obter

uma boa resolugdo. Outros parametros importantes sdo apresentados na tabela 3.5.
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Por fim, as imagens obtidas foram tratados com o software Gwyddion [70], um
software modular de licenca livre que oferece importantes ferramentas para a filtragem,
correcdo, ajuste, manipulacdo e andlise das imagens obtidas por meio de qualquer das
técnicas SPM ou de outras técnicas que produzam imagens e dados em 2D.

Imagens de 10 x 10 um? (Figura 3.8), mostram uma topografia muito plana com
presenca de alguns graos (picos brancos), os quais possuem alturas maiores para os

filmes de 70 e 140 nm de espessura.

Figura 3.8 - Imagens 3D da topografia dos filmes de FeNi36 de a. 30 nm, b. 70 nm e c. 140 nm de
espessura.

A boa coalescéncia do material foi verificada pelas imagens de topografia que mos-
tram superficies planas, as quais eram esperadas devido a este tipo de liga metdlica, pois
ela cristaliza formando filmes policristalinos, com um empacotamento relativamente
compacto de tipo cubico, distribuindo-se uniformemente sobre a superficie do filme
com baixos niveis de aglomeracao.

Utilizando vérias imagens de topografia para cada filme e o software Gwyddion,
foram obtidos alguns parametros estatisticos que evidenciam a pouca rugosidade das
superficies (Tabela 3.6), mostrando que elas sdo atomicamente planas. A rugosidade
média R,, é o parametro que permite estimar os desvios da superficie real em relacao
com a superficie ideal, que seria um plano de rugosidade nula localizado a altura média

zZ.
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Tabela 3.6 — Parametros de rugosidade calculados para uma 4rea de 100 um?, de acordo com a espessura

dos filmes.
n Espessura (nm
Parimetro

30 70 140
Altura média z (nm) 1 1 2
Altura maxima (nm) 18 42 41
Rugosidade média R, (nm)  0.49 0.53 0.69
RMS da rugosidade R;;,s (nm) 0.84 1 1.27

A R, é definida como a média da variacdo da altura calculada com respeito a altura
meédia z [70]:

Ly
Ro=—=) lzi -2 3.7
Ni=l

sendo z; a altura do ponto i na imagem e N o nimero de pontos que compdem a
imagem, o qual foi de 512 pontos para todos os casos. Por outro lado, a R, s é definida
como a raiz quadrada do valor médio dos quadrados das diferencas de alturas com

respeito a z:

Ryms = l i (z;—2)? (3.8)
\NE

A R, s tem a vantagem de acentuar a deteccao de picos e vales em superficies muito
lisas, elevando o erro ao quadrado. Assim, observa-se que as rugosidades médias dos
filmes R,, sdo da ordem de 0.5 nm, enquanto que a raiz quadrada média da rugosidade
R;ms € de 1 nm em média, indicando a boa qualidade da deposicdao do material e o
baixo nivel de impurezas na superficie.

Além disso, quanto menor a espessura dos filmes mais lisa tende a ser a superficie,
como indicam os parametros R, e R, s, 0S quais sdo menores para o filme de 30 nm.
Mesmo assim, as alturas médias sdo iguais para os filmes de 30 e 70 nm, sendo que para

o filme de 140 nm a altura média se duplica (Tabela 3.6).

3.4.1 Imagens de AFM/MFM para o filme de 140 nm de espes-

sura

Nas medidas de MFM era esperado um sinal magnético forte devido aos resultados
obtidos com as medidas de FMR e magnetometria. Mesmo sem a presenca de um
campo magnético externo, as imagens resultantes mostraram um sinal proprio da
configuracdo magnética dos filmes, ao longo de todas as amostras.

Assim, imagens de MFM foram analisadas em relacao com as imagens de topografia.

51



3.4. MEDIDAS DE AFM/MFM

10 nm

©

[

~

o

v}

IS

—0.20

w

—0.40

N

—0.60

—0.80
-1.00

Figura 3.9 - a. Imagem da topografia e b. imagem de MFM para o filme de FeNi36 de 140 nm de
espessura. Tamanho das imagens: 10x 10 pmz.

Inicialmente para o filme de 140 nm de espessura, a imagem de topografia (Figura 3.9,
a.) apresentou uma superficie pouco rugosa como j4 foi dito, enquanto que a imagem
de MFM (Figura 3.9, b.) mostra uma morfologia distinta a imagem de topografia, pelo
que é possivel dizer que as variacoes de fase manifestadas nestas imagens, sao devidas
as forgas de interacdo magnéticas ponta-amostra e ndo pela rugosidade da superficie,
com excec¢do de alguns graos muito altos que originam alguns pontos brilhantes na

imagem de MFM.

Figura 3.10 - Imagens reduzidas: a. da topografia e b. de MFM para o filme de FeNi36 de 140 nm
de espessura. Tamanho das imagens: 5x5 ym?.

No entanto, pelo tamanho da imagem, a estrutura magnética para esta amostra nao
é facilmente aprecidvel, pelo que foi feita uma medida do mesmo filme numa regido de
menor tamanho (Figura 3.10). Nesta nova imagem, podem-se ver melhor as zonas de
contraste de fase (faixas claras e escuras) onde as variacoes em z do campo magnético

intrinseco do material sdo maiores, formando caminhos em ziguezague sobre quase
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toda a zona analisada.
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Figura 3.11 - Zoom das imagens de topografia (a.) e MFM (b.) para o filme de FeNi36 de 140 nm
de espessura. Tamanho das imagens: 2x2 um?.

Por essa razao, tais faixas representam paredes de dominios magnéticos, em quanto
que as dreas sem contraste na imagem (zonas laranjas), representam dominios mag-
néticos onde o campo intrinseco do material se alinha paralelo a superficie. Neste
ultimo caso, ndo existem variacoes em z apreciaveis, ja que os momentos magnéticos

presentes nestes dominios também se alinham com o plano do filme.

Ponta MFM
. ; AT\
Ht/\XK\I“f' /— IS Tt
z e —_— z =
L. - L, =
x ~ x ~o
] ]

Atragdo Atragédo

a. b.

Figura 3.12 - Influéncia do /ift nas imagens de MFM: a. um [ift alto gera contrastes amplos
pela grande divergéncia das linhas do campo intrinseco H;, b. um lift menor faz os efeitos da
divergéncia menores e melhora a resolucao.

Uma ampliagdo para 2 x 2 um? (Figura 3.11) foi feita nas imagens anteriores com
ajuda do software Gwyddion, para visualizar melhor essas zonas de contraste com sua
respectiva topografia.

Na ampliacao, as regidoes magnéticas e o padrdo de ziguezague puderam ser visu-
alizados mais claramente. Cada trecho do ziguezague obtido tem um comprimento
de 700 nm e uma largura dentre 100 e 200 nm na média, mas deve se considerar que a
largura destas faixas pode ser influenciada pelo lift da ponta. Quanto maior é a altura

da ponta com respeito a superficie, mais amplas serdo as faixas de contraste, ja que
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as linhas do campo magnético intrinseco apresentam mais divergéncia e vice-versa
(Figura 3.12).

Por outro lado, os trechos em ziguezague ndo sdo uniformes e seus comprimentos
variam notavelmente. Em algumas partes do filme, as zonas de atracao/repulsao apare-
cem como ilhas no meio de zonas de zero contraste, fato que pode ser ocasionado pela

policristalinidade do material.

3.4.2 Imagens de AFM/MFM para o filme de 70 nm de espessura

A imagem de topografia do filme de FeNi36 com 70 nm de espessura (Figura 3.13,
a.), também apresenta uma morfologia distinta, em termos de contraste de fase, aonde
é evidenciado um padrdao magnético de ziguezague mais claro do que no caso anterior
(observar figuras 3.9, b. € 3.13, b.).

C. d.

Figura 3.13 - a. e c. mostram imagens de topografia, enquanto que b. e d. apresentam imagens
de MFM para o filme de FeNi36 de 70 nm de espessura. Tamanho das imagens: 10x10 ym?
(superiores) e 2x2 ,umz (inferiores).

O filme de 70 nm apresentou trechos em ziguezague aparentemente mais finos que
o filme de 140 nm, j& que a largura média de tais trechos era menor a 100 nm, pelo que
podem estar representando paredes de dominio onde o campo intrinseco da amostra

apresenta uma alta divergéncia perpendicular a superficie.
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Uma ampliacdo de 2 x 2 umz (Figura 3.13, d.) revelou as faixas de maior contraste,
formando angulos de ~50°, com algumas ilhas de contraste em meio das zonas sem
sinal magnético como no caso anterior. Verifica-se que tais trechos nao sao continuos,
resultando em caminhos em ziguezague que indicam uma estrutura magnética nao
uniforme.

O aumento no contraste de fase nestas imagens, em comparacao com 0s outros
filmes, pode ser relacionado com as anomalias apresentadas nas medidas de FMR e
magnetometria para este filme, onde foram observados modos de ressonancia super-
ficiais mais intensos e um campo coercitivo maior, em relacao com os filmes de 30 e
140 nm de espessura. Portanto é provéavel que a anisotropia superficial neste filme seja
mais intensa e o nimero de dominios e paredes de dominio seja maior em relacdo com

os outros filmes, causando estes efeitos.

3.4.3 Imagens de AFM/MFM para o filme de 30 nm de espessura

Finalmente o filme de FeNi36 de 30 nm que possui a superficie mais plana dos filmes
estudados (Figura 3.14, a.) exibiu um sinal magnético mais fraco e irregular em relacao
com as demais amostras (Figura 3.14, b.), posto que é possivel ver linhas de contraste de
diferentes comprimentos, os quais vao desde os 300 nm até os 4 um, como no caso das
faixas longas mostradas na parte superior esquerda da imagem de MFM (Figura 3.14,

b.). Ademais as larguras das faixas de repulsdo/atracdo ficam em torno dos 190 nm.

-0.20
—0.40

—0.60
—0.80

Figura 3.14 - a. Imagem de topografia e b. imagem de MFM para o filme de FeNi36 de 30 nm de
espessura. Tamanho das imagens: 10x 10 ym?.

O padrao de ziguezague nesta amostra nao ficou tao evidenciado, sendo visivel
somente em algumas partes da superficie como indicado pelas setas na imagem de

MEFM (Figura 3.14, b.). Os angulos formados entre os trechos em ziguezague continuam

55



3.4. MEDIDAS DE AFM/MFM

sendo de 50° em média.

O fato que leva o padrdo em ziguezague a ficar mais descontinuo, pode ser devido a
ser mais fino, dificultando o surgimento de um alto nimero de momentos magnéticos
perpendiculares a superficie, dentro das paredes de dominio, os quais induziriam
divergéncias mais intensas do campo intrinseco da amostra en z. O anterior implicaria
um estado de maior energia dificil de manter pelo sistema, pelo que a maioria das
paredes de dominio neste filme devem ser tipo Néel (paralelas a superficie).

A dificuldade na deteccdo das faixas de contraste nesta amostra é explicada também
pela equacao (2.29), onde foi mostrado que quanto menor € a espessura do filme, menor
é a intensidade do campo dispersivo detectado pela ponta do MFM, na superficie da
amostra. Por isso é provavel que aqui a maioria de momentos magnéticos fiquem
paralelos ao plano do filme, sem interagir com a ponta do microscépio, apresentando
contraste reduzido.

As faixas de maior comprimento e largura, podem ser devidas também a presenca
de cristalitos que na hora da deposicao, ficaram com seus eixos faceis fora da superficie
do filme, orientados e separados aleatoriamente por causa da policristalinidade do

filme.

Figura 3.15 - Comparativo entre as imagens de MFM dos filmes de FeNi36 de: a. 140 nm, b. 70
nm e c. 30 nm de espessura.

A figura 3.15 apresenta novamente as imagens de MFM dos trés filmes a titulo
de comparacdo. E notdvel o maior contraste gerado pelos trechos em ziguezague na
amostra de 70 nm de espessura, como ja foi comentado.

Airregularidade nos trechos apresentados nas amostras, origina-se da policristalini-
dade do material que obriga aos graos dos filmes a formar microestruturas magnéticas
nao homogéneas, governadas pela interacao dipolar entre eles. No entanto, esta alea-

toriedade deve competir com a anisotropia magneto-cristalina local e de forma, que
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no ultimo caso apresenta dependéncia com a espessura dos filmes, fazendo com que
os momentos magnéticos se alinhem seguindo o perfil da direcao de magnetizacao,
formando dominios magnéticos entre os trechos de ziguezague, com magnetizacoes

antiparalelas em cada lado dos trechos, sobre o plano dos filmes (Figura 3.16).

Faixa de

IR NN / 'eP“'Sa:aixa de
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Figura 3.16 - Representacdo dos dominios nas imagens de MFM. Entre as faixas de contraste sdo
formados os dominios magnéticos com direcdes antiparalelas.

Consequentemente, as faixas de contraste nas imagens de MFM, que representam
regides onde as variacoes em z do campo intrinseco sao maiores, surgem como paredes
de dominio com uma magnetizacao resultante [3”, 96]: faixas claras representam mo-
mentos magnéticos que produzem repulsdo, enquanto que faixas escuras representam
momentos magnéticos que produzem atracao.

Os momentos magnéticos nestas faixas se alinham desse modo perpendicular ou
obliquamente a superficie das amostras, e permitem a mudanca da direcao da magneti-
zacao entre vizinhos (Figura 3.16).

Esta ideia é confirmada pelo fato do que em filmes ferromagnéticos, se a espessura
t, ¢ maior do que arelacao 20- Ly, entdo a estrutura das paredes de dominio tende a
alinhar os momentos magnéticos perpendicularmente a superficie do filme [32, 96], o
que acontece em todos os filmes.

O formato em ziguezague destas paredes, é explicado por alguns autores como
uma consequéncia do campo intrinseco que se estende acima e embaixo do filme,
evitando as regioes de campo concentrado que fazem impossivel a formacao deste tipo
de paredes [32]. Para complementar estas observacoes foram realizadas simula¢des das
imagens de MFM com o software MUMAX3. Os resultados sao apresentados na secao

seguinte.
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3.5 Simulacoes das microestruturas magnéticas

Imagens de MFM somente permitem apreciar as configuracdes magnéticas na super-
ficie dos filmes, contendo implicitamente informacao sobre a estrutura dos dominios
e das paredes de dominio no volume das amostras. Para obter uma representacao
aproximada da configuracdo magnética interna dos filmes Invar estudados, foram cons-
truidas simula¢des computadorizadas em 3D usando o software MUMAX3 [79], onde
foi estabelecida para todas as amostras uma regiao espacial de 2 yum x 2 ym x ¢, sendo
t a espessura dos filmes em nan6metros.

Dito espaco foi dividido em 500 x 500 x n células, onde cada célula tinha um tamanho
de 4 x 4 x 4 nm?, de modo que n = t/4. Assim, os comprimentos das células foram da
ordem dos comprimentos de troca apresentados na tabela 3.4. Nas simulacoes foram
desconsiderados os efeitos térmicos (T = 0 K) em auséncia de campos magnéticos exter-
nos e foram escolhidas magnetizacdes iniciais aleatdrias, para evitar induzir certos tipos
de configuragdes no comeco dos calculos. O tempo de simulacgao foi de 107 s, tendo
em conta que os tempos de relaxacao nestas ligas sio menores que este valor, como
indicado na tabela 3.2 e os mapas vetoriais foram tratados com o software OOMMF
(Object Oriented MicroMagnetic Framework) [37,80].

Os parametros usados pelo software tais como constante de troca, A, constante de
anisotropia uniaxial, K;;;, e magnetizacdo de saturacao, M; (Tabela 3.7), em unidades
do SI, foram obtidos por meio das medidas de DRX, FMR e magnetometria apresentadas
no capitulo anterior. A constante de troca reportada na literatura para ligas Invar é da
ordem de 107! J/m [39,91], mas para obter configuracdes magnéticas aproximadas a
aquelas mostradas pelas imagens de MFM, este valor foi mudado segundo a espessura
dos filmes.

Tabela 3.7 - Parametros das amostras Invar usados para a elaboracao das simulacgdes.

Espessura (nm) A (x107''J/m) K, (J/m3) M, (A/m)

30 0.6 6.9 x 10° 7% 10°
70 1 1.1x10%  1.2x10°
140 0.95 1.4%x10%  1.4x10°

A constante de amortecimento de Gilbert, &, necessdria para resolver a equacdo de
Landau-Lifshitz-Gilbert, foi tomada como 0.5 com o fim de facilitar a rapida convergén-
cia das solugdes. Além disso, e tendo em conta os difratogramas de DRX, foi assumida
uma anisotropia uniaxial na dire¢do (111) para todos os filmes, ja que nestas condi¢oes

as imagens simuladas tendem a ser mais semelhantes com as imagens medidas. Ou-
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tro tipo de configuragdes com anisotropias uniaxiais e cubicas no plano e totalmente
perpendiculares, foram testadas sem sucesso.

Com base nesses parametros de entrada, imagens de MFM foram simuladas com
um /ift de 50 mm, como foi feito nas medidas de microscopia. As simulacoes foram
comparadas com imagens experimentais do mesmo tamanho (2 x 2 ym?), numa escala

cinza para facilitar a comparacao (Figura 3.17).

Figura 3.17 - Comparativo entre as imagens de MFM simuladas (superiores) e medidas (inferio-
res) para os filmes FeNi36 de a. 30nm, b. 70 nm e c. 140 nm de espessura.

O filme de 30 nm de espessura, possui regioes onde ndo é aprecidvel a configuracao
em ziguezague apresentada nos outros filmes, pois aqui sdo observados dominios
magnéticos mais alargados e irregulares, como mostrado na imagem simulada. Mesmo
assim a simulacdo deste comportamento, como dos outros filmes, é complexa pela
policristalinidade das amostras e as possiveis inomogeneidades presentes nelas.

As simulac¢des das amostras de 70 e 140 nm de espessura, tendem a mostrar configu-
ragoes com picos no plano semelhantes aos presentes nas estruturas em ziguezague
observadas por MFM, incluindo algumas ilhas menores, mas ainda existem diferen-
cas notorias entre as simulacdes e as medidas, ja que os angulos de abertura destas
estruturas sao menores e seus dominios muito mais alargados que nas imagens de
MFM.

Para observar melhor as direcoes das magnetizacoes locais nos dominios mag-
néticos nestas simulacoes, imagens da magnetizacao reduzida foram geradas com o

MuMaAx3. Os comportamentos sdo similares em todas as amostras pelo que aqui serd
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tomado como exemplo o filme de 70 nm de espessura. Inicialmente foi analisado o com-
portamento dos momentos magnéticos na superficie dos filmes (Figura 3.18, a.), onde
sdo apreciados dominios magnéticos com magnetizagdes netas paralelas a superficie e

divididos por paredes de dominio muito estreitas.
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Figura 3.18 - Simulacdo dos dominios magnéticos na superficie do filme Invar de 70 nm de
espessura (a.), mostrando uma ampliacdo sobre uma parede tipo Bloch (b.) e outro sobre uma
parede tipo Néel (c.). As cores sdo usadas para distinguir os dominios com magnetizagoes
opostas.

Aqui podem acontecer duas situagdes: se os dominios magnéticos encontram-se
frente a frente (Figura 3.18, b.), as paredes de dominio entre eles tendem a ser de tipo
Bloch como era esperado, pois nesta situacdo os momentos devem virar saindo do
plano para facilitar a mudanca da direcao de magnetizacdo entre dominios; mas se os
dominios estdo um do lado do outro (Figura 3.18, c.), entdo sdo formadas paredes tipo
Néel, onde os momentos giram no plano do filme.

Quanto mais amplo é o angulo de abertura dos trechos em ziguezague, mais extensas
sdo as paredes de dominio tipo Bloch, e maior seria o sinal magnético na direcao z
percebido pela microscopia de MFM. Nao obstante, no interior do filme a situacao é
um pouco distinta, ja que simulacées numa profundidade de 35 nm dentro do filme,
mostram paredes de dominio com uma forte componente de magnetizacao no eixo z,
como mostrado pelas bordas dos dominios magnéticos com cores mais intensos (Figura
3.19, a.).

O caso anterior acontece ja que os momentos magnéticos no interior dos filmes,
se alinham na direcao (111) (Figura 3.19, b.). Isto, junto com a anisotropia de forma,
obrigam os momentos magnéticos a se alinhar paralelos a superficie dos filmes quando
se encontram perto dela, mas internamente devem virar até ficar perpendiculares,

manifestando assim uma estrutura de parede tipo Bloch. Como consequéncia, os filmes

60



3.5. SIMULACOES DAS MICROESTRUTURAS MAGNETICAS

ANuNNNNNNS

Parede de
j Dominio dominio z
ez N

PEENNN

.
.
. - > ¥
1 A FRRaEe el
‘ o 70nm KRR RN NS KRR NS KR FT+RRX KK
e Ry 7
“ 2 ey e B ARKRERRN NN NNERR RRRRRRRNR
Ty Fnriheverer¥nny
Y T ey
A A YYD ey Y <
R VYV NNy
\xx» 7 A e R R L LS rraz
e Ay
e A A A a0 b’ -~
ann ‘e Y
v vev o
z 5
4 .
Y

T
s
355 %
15555285 H
sl L ” ‘ rr2 CLs 2z ¥ -
R AT IR FrArr LLs arrr * 4 = e
A A Y A Y T Y VSIS T
A A A A P P B -~
AP R R I ARIUAALAARIP PP RFIAAAALA A PRAAAR e B N\ s e e W W
ARARARRIECAAAA AP P PRI A AAARFI P I vt S N N ) - W w
N AP AAALAAAA AT TP PP RREAAAAAALR LI I I LEEEs B | N \ B = W
M A A A A iy = SN o <
Frxenia i d a;f;;;jfﬁ:rlr P A AR RE Rtk AT B < = =
e S b A o e - e
B X XBE 2
B =
x ST SR

Figura 3.19 - a. Simulacdo dos dominios magnéticos no interior do filme Invar de 70 nm, numa
profundidade de 35 nm, b. vista lateral dos dominios e das paredes de dominio.

possuem uma componente de magnetizacao alta no plano, mas também apresentam
uma componente vertical. Note-se que as paredes de dominio tipo Bloch dentro dos
filmes, sdo obliquas, por causa da inclinacao na magnetizagdo local dos dominios, além
disso, a estrutura das paredes nestas condicdes é semelhante a estrutura de um vortice
orientado verticalmente.

Neste sentido, em auséncia de campos externos, filmes Invar mais grossos tendem a
formar paredes Néel nas suas superficies com paredes Bloch no interior do seu volume,
enquanto que filmes mais finos tendem a formar paredes Néel unicamente, como
esperado. No entanto, devido as inomogeneidades na superficie dos filmes ou defeitos
na sua estrutura interna originados na hora da deposicao, ditas configuracdoes podem
ser muito mais complexas, dando passo a padrdes mais irregulares como mostrado nas

imagens de MFM obtidas neste trabalho.
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Trés filmes policristalinos de FeNi depositados sobre substratos de Si via sputtering
DC, inicialmente com concentra¢des desconhecidas, foram caracterizados e suas mi-
croestruturas magnéticas analisadas, por meio de diferentes técnicas experimentais
nao destrutivas e de simulacdes computadorizadas. As medidas por EDS com raios
X, mostraram que os filmes tinham a concentracao Fe g4Nig 36, Ou seja, apresentam a
concentracdo Invar. O fendmeno Invar é de grande interesse cientifico e tecnolégico,
pois nele o coeficiente de dilatacdo da liga diminui consideravelmente, fato que tem
a ver com as propriedades e configuracao magnética do material. Nao obstante essa
relacao ainda nao é muito clara, apesar dos avancos teéricos e experimentais neste
campo.

O anterior motivou ainda mais o estudo destes filmes, cujas espessuras foram deter-
minadas em 30, 70 e 140 nm aproximadamente, por meio de medidas de refletometria
com raios X, enquanto que medidas de DRX apresentaram picos intensos na direcao
(111), revelando a fase fcc das amostras. Essa informacao foi fundamental para a anélise
micromagnética dos filmes e para o desenvolvimento das simulacgoes, realizadas em
funcao das espessuras.

Por outro lado, medidas de FMR permitiram mostrar que os filmes Invar possuiam
inomogeneidades magnéticas e estruturais por causa da sua policristalinidade, as quais
sdo mais importantes em filmes de maior espessura, onde modos de ressonancia LFMA
e DARMA sao mais acentuados. O filme de 30 nm revelou um espectro com o modo de
ressonancia principal mais definido, pelo que sua homogeneidade estrutural e magné-
tica é maior com respeito aos outros filmes. As inomogeneidades supracitadas, sao mais
provaveis com o aumento na espessura e tendem a incrementar a magnetizacgao efetiva,
a energia de troca e portanto a constante de troca dos filmes, mas nao foi possivel
determinar este ultimo parametro por causa das limitacoes no espectrometro de EPR.

No entanto, a amostra de 70 nm de espessura apresentou uma anomalia no seu
espectro de FMR, pois seu campo de ressonancia foi muito mais baixo em relacdo aos

demais filmes. Essa amostra também apresentou anomalia no seu campo coercitivo

62



CONCLUSOES

intrinseco como indicado pelas medidas de magnetometria, pois este parametro re-
sultou ser duas vezes maior que nos outros casos. E provével que estas anomalias
sejam devidas ao aumento no nimero de dominios e paredes de dominio, os quais
eventualmente induzem um aumento na anisotropia superficial do filme.

A estrutura magnética dos filmes também foi analisada gracas as medidas de mag-
netometria por SQUID, as quais expuseram um comportamento ferromagnético mole
com histerese no plano das amostras, onde as magnetiza¢des de saturacdo e de rema-
néncia eram crescentes, em relacdo com a espessura dos filmes. Este fato, além do
comportamento linear da magnetizagao fora do plano, sdo provas de uma forte compo-
nente da magnetizacao paralela ao plano das amostras. A diminuicao no coeficiente
de orientacdo (c, = M,/ M;) ao incrementar a espessura, sugere também um pequeno
aumento na componente da magnetizacao dos filmes fora do plano, aspecto que tem
a ver com o aumento nas constantes de anisotropia efetiva e uniaxial, o aumento na
intensidade de acoplamento spin-orbita, assim como o acrescentamento no nimero
de paredes tipo Bloch.

Os valores positivos da constante de anisotropia efetiva, junto com os resultados
anteriores, fizeram considerar uma anisotropia uniaxial responsavel do surgimento
dos eixos faceis no plano dos filmes, favorecida pela anisotropia de forma na direcao
perpendicular, produto da espessura das amostras e que evita a criacdao de eixos de
magnetizacao faceis perpendiculares a superficie das amostras. Essa informacao per-
mitiu dar mais sentido as imagens obtidas com as técnicas de AFM e MFM, as quais
manifestaram caracteristicas fundamentais da morfologia e do magnetismo dos filmes
em nanoescala, por meio da medicdo direta da rugosidade da superficie e das variacoes
em z do campo intrinseco das amostras, devidas as divergéncias da magnetizacao nas
paredes dos dominios magnéticos.

Tais imagens revelaram topografias pouco rugosas, principalmente para o filme
mais fino, assim como estruturas magnéticas em ziguezague formadas pelas paredes de
dominio das amostras, muito mais perceptiveis nos filmes de 70 e 140 nm. A espessura
destes filmes favoreceu a formacao deste tipo de estruturas, as quais sdo mais irregulares
no filme de 30 nm, onde é energeticamente mais dificil manté-las.

As anomalias apresentadas nas medidas magnéticas para a amostra de 70 nm,
presumivelmente geraram o aumento no contraste de fase nas imagens de MFM para
este filme, tendo em conta que as varreduras foram feitas baixo as mesmas condicoes
em todos os casos. Assim, resultou mais facil observar neste filme a configuracao
magnética em ziguezague, em meio das irregularidades magnéticas provocadas pela

policristalinidade das amostras. Com isso, considerou-se uma estrutura de dominio
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como indicada na figura 3.16, tentando ser coerentes com as medidas de magnetometria
e de MFM, usadas como base para a criagdo das simulacdes micromagnéticas com o
software MUMAX3.

Os resultados das simulacdes confirmaram a ideia proposta para a estrutura dos
dominios magnéticos, indicando eixos faceis de magnetizacdo paralelos ao plano dos
filmes. Portanto, a anisotropia magneto-cristalina junto com a anisotropia de forma,
induzida pela espessura, tém uma grande influéncia na configuragdo magnética dos
filmes, principalmente os de maior espessura. Isto sugere que nestes casos a energia
de anisotropia € mais intensa que a energia de troca, o que obriga aos momentos
magnéticos, no interior dos dominios, a se alinhar perto dos eixos de facil magnetizacao
no plano.

Deste modo e baseados nos resultados das simulag¢des, a configuracao magnética
dos filmes Invar, tende a formar dominios magnéticos com uma alta componente
de magnetizacao no plano, limitados por paredes de dominio que podem ser tipo
Bloch ou Néel na superficie, segundo a interagdo entre dominios, mas no interior dos
filmes, comportam-se como paredes tipo Bloch, sendo que esta caracteristica depende
fortemente da espessura.

Neste sentido, as técnicas de AFM/MFM apesar de ser muito versateis, pela rapi-
dez e facilidade na preparacdo e medicao das amostras, assim como pela importante
informacdo proporcionada, devem ser complementadas com outro tipo de técnicas
experimentais, de modo que seja refinada a informacao sobre as propriedades fisicas
dos sistemas em estudo, como foi apresentado neste trabalho. As simulacdes computa-
cionais constituem-se também como ferramentas poderosas para simplificar a andlise
da configuracao micromagnética de filmes ferromagnéticos, ao tempo que melhoram e
favorecem a compreensao do funcionamento dos métodos experimentais.

Espera-se que as andlises aqui expostas sobre as estruturas magnéticas em filmes
Invar, sejam de ajuda para futuras pesquisas sobre estes aspectos. Neste sentido seria
interessante estudar melhor a dependéncia da configuracdo magnética com a espessura
dos filmes empregando uma maior variedade de amostras. Pode-se também fazer uma
andlise mais detalhada das caracteristicas e constituicao das paredes de dominio, ou
da dinamica de magnetizacdo em nanoestruturas finas, onde os fendmenos podem
ser melhor entendidos que no caso de filmes extensos. A relacdo entre o tamanho dos
cristalitos, o campo coercitivo intrinseco e as constantes de anisotropia, também pode
ser estudada melhor para aclarar o modo em que interagem a energia de anisotropia

magnética e a energia de troca em filmes ferromagnéticos moles e policristalinos.

64



Referéncias Bibliograficas

(1]

(2]

3]

[4]

[5]

[6]

[7]

8]

(9]

C. Kittel, Introduction to solid state physics. John Wiley Inc., 1986.

C. Guillaume, “Investigations on Nickel and its alloys,” Comptes Rendus de
I'Académie des Sciences, vol. 125, 1897.

Aperam, “Aperam alloys and specialties innovatis.” http://www.aperam.com/en/

alloys-imphy/invar/, 2012. [Online; Acessado 15 de setembro de 2015].
K. Fukamichi, Invar Alloys. Springer Materials.

S. Thomas, S. Al-Hathi, D. Sakthikumar, I. Al-Omari, R. Ramanujan, Y. Yoshida, and
M. Anantharaman, “Microstructure and random magnetic anisotropy in Fe-Ni
based nanocrystalline thin films,” Journal of Physics D: Applied Physics, vol. 41,
pp. 1-8, 2008.

I. Vazhenina, R. Iskhakov, L. Chekanova, S. Stolyar, and V. Yakovchuk, “Ferromag-
netic and spin-wave resonance in Fe,Ni;_, (0<x<1) films,” Solid State Phenomena,
vol. 233-234, pp. 682-685, 2015.

J. Lin, Y. Wu, C. Yang, and W. Wang, “Measurement of thermal expansion coefficient
of INVAR foil using atomic force microscopy,” Measurement, vol. 47, pp. 373-378,
2014.

B. Glaubitz, S. Buschhorn, E Briissing, R. Abrudan, and H. Zabel, “Development
of magnetic moments in Fe;_, Niy alloys,” Journal of Physics: Condensed Matter,
vol. 23, 2011.

L. Abrikosov, A. Kissavos, E Liot, B. Alling, S. Simak, O. Peil, and A. Ruban, “Compe-
tition between magnetic structures in the Fe rich fcc FeNi alloys,” Physical Review
B, vol. 76, no. 1, p. 014434, 2007.

65


http://www.aperam.com/en/alloys-imphy/invar/
http://www.aperam.com/en/alloys-imphy/invar/
David
Rectángulo


REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(10]

(11]

(12]

(13]

(14]

(15]

(16]

(17]

(18]

(19]

(20]

(21]

W. Tang, C. Gerhards, J. Heise, and H. Zabel, “Structure and magnetic properties of
Fel—x Ni x /Cu Invar superlattices,” Journal of Applied Physics, vol. 80, no. 2327,
1996.

D. Rancourt, P. Hargraves, G. Lamarche, and R. Dunlap, “Microstructure and low
temperature magnetism of FeNi invar alloys,” Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, vol. 87, no. 1-2, pp. 71-82, 1990.

G. Dumpich, U. Kastner, J.and Kirschbaum, H. Muhlbauer, J. Liang, T. Lubeck, and
E. Wassermann, “Invar behavior of fcc Fe-Ni thin films,” Physical Review B, vol. 46,
no. 14, 1992.

Y. Ustinovshikov and I. Shabanova, “A study of microstructures responsible for the
emergence of the Invar and permalloy effects in Fe-Ni alloys,” Journal of Alloys and
Compounds, vol. 578, pp. 292-296, 2013.

S. Vitta, A. Khuntia, G. Ravikumar, and D. Bahadur, “Electrical and magnetic pro-
perties of nanocrystalline Fe 100-x Ni x alloys,” Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, vol. 320, no. 3, pp. 182-189, 2008.

J. Robertson, G. Ice, C. Sparks, X. Jiang, P. Zschack, E Bley, S. Lefebvre, and M. Bes-
siere, “Local atomic arrangements in Fe 63.2 Ni 36.8 Invar from diffuse X-ray

scattering measurements,” Physical Review Letters, vol. 82, no. 14, p. 2911, 1999.

J. Lynn, N. Rosov, M. Acet, and H. Bach, “Polarization analysis of the magnetic
excitations in Fe65Ni35 Invar,” Journal of Applied Physics, vol. 75, no. 10, pp. 6069—
6071, 1994.

E. Maliszewski and S. Bednarski, “Lattice dynamics of Fe0.65Ni0.35 classical Invar,”
physica status solidi (b), vol. 211, no. 2, pp. 621-629, 1999.

N. Moghimi, E R. Rahsepar, S. Srivastava, N. Heinig, and K. T. Leung, “Shape-
dependent magnetism of bimetallic FeNi nanosystems,” Journal of Materials Che-
mistry C,vol. 2, no. 31, pp. 6370-6375, 2014.

L. Eckertova, Physics of thin films. Springer Science & Business Media, 2012.

A. P. Guimaraes, Principles of nanomagnetism. Springer Science & Business Media,
2009.

K. L. Chopra, Thin film phenomena. McGraw-Hill, 1969.

66



REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(22]

(23]

(24]

(25]

(26]

(27]

(28]

(29]

(30]

(31]

(32]

(33]

(34]

(35]

D. Cao, Z. Wang, E. Feng, J. Wei, J]. Wang, and Q. Liu, “Magnetic properties and
microstructure investigation of electrodeposited FeNi/ITO films with different

thickness,” Journal of Alloys and Compounds, vol. 581, pp. 66-70, 2013.

D. Navas, C. Redondo, G. A. B. Confalonieri, E Batallan, A. Devishvili, O. Iglesias-
Freire, A. Asenjo, C. A. Ross, and B. P. Toperverg, “Domain-wall structure in thin
films with perpendicular anisotropy: Magnetic force microscopy and polarized

neutron reflectometry study,” Physical Review B, vol. 90, no. 5, p. 054425, 2014.
M. Francombe and J. Vossen, Physics of Thin Films. Academic Press, Inc., 1987.
D. Jiles, Introduction to magnetism and magnetic materials. CRC press, 2015.

C. Zener, “Interaction between the d shells in the transition metals,” Physical
Review, vol. 81, no. 3, p. 440, 1951.

S. Blundell, “Magnetism in condensed matter,” 2003.

B. Cullity and C. Graham, Introduction to magnetic materials. John Wiley & Sons,
2011.

R. M. Bozorth, “Ferromagnetism,” Ferromagnetism, by Richard M. Bozorth, pp. 992.
ISBN 0-7803-1032-2. Wiley-VCH, August 1993., vol. 1, 1993.

A. Blixt, Growth and Magnetic Properties of Fe- and FeNi-based Thin Films and
Multilayers. Tese de doutorado, Uppsala University, 2004.

A. Aharoni, Introduction to the Theory of Ferromagnetism, vol. 109. Clarendon
Press, 2000.

A. Hubert and R. Schifer, Magnetic domains: the analysis of magnetic microstruc-

tures. Springer Science & Business Media, 2008.

M. Barthelmes, Magnetic-force microscopy and micromagnetic simulations on
domains of structured ferromagnets. Tese de doutorado, Universitdit Hamburg,
2003.

E. de Lacheisserie, D. Gignoux, and M. Schlenker, Magnetism: Fundamentals.

Springer Science+ Business Media, 2005.

S. Chikazumi and C. Graham, Physics of Ferromagnetism 2e. No. 94, Oxford Univer-
sity Press on Demand, 2009.

67



REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(36]

(37]

(38]

(39]

(40]

(41]

(42]

(43]

(44]

[45]

[46]

(47]

(48]

(49]

J. Bland and B. Heinrich, Ultrathin Magnetic Structures I: An Introduction to the
Electronic, Magnetic and Structural Properties. Ultrathin Magnetic Structures,

Springer Berlin Heidelberg, 2006.

M. Donahue and D. Porter, “The object oriented micromagnetic framework
(OOMMEF) project at ITL/NIST.” http://math.nist.gov/oommf, 1998.

M. Morales, H. Lassri, A. Biondo, A. Rossi, and E. Baggio-Saitovitch, “Magnetic pro-
perties of Ni 81 Fe 19/W 90 Ti 10 multilayers,” Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, vol. 256, no. 1, pp. 93-99, 2003.

E. De Lacheisserie, D. Gignoux, and M. Schlenker, Magnetism: II-Materials and
Applications. Springer Science & Business Media, 2012.

Y. Nakamura, “The Invar Problem,” IEEE Transactions on Magnetics, vol. 12, no. 4,
1976.

E. Wassermann, Invar: Moment-Volume instabilities in transition metals and alloys.
Elsevier Science Publishers B.V,, 1990.

V. Crisan, P. Entel, H. Ebert, H. Akai, D. D. Johnson, and J. Staunton, “Magnetoche-
mical origin for Invar anomalies in iron-nickel alloys,” Physical Review B, vol. 66,
no. 1, p. 014416, 2002.

H. Fujimori, Physics and Applications of Invar Alloys. Maruzen Co., 1978.

R. Scorzelli, “A study of phase stability in invar Fe-Ni alloys obtained by non-
conventional methods,” Hyperfine Interactions, vol. 110, no. 1-2, pp. 143-150, 1997.

N. Ashcroft and N. Mermin, Solid State Physics. Harcourt College Publishers, 1976.

A. Katsuki and K. Terao, eds., Spontaneous Volume Magnetostriction of Invar Alloys,
1972.

R. Weiss, “The origin of the Invar effect,” Proceedings of the Physical Society, vol. 82,
no. 2, p. 281, 1963.

M. Schilfgaarde, I. Abrikosov, and B. Johansson, “Origin of the Invar effect in iron—
nickel alloys,” Nature, vol. 400, no. 6739, pp. 46-49, 1999.

I. Abrikosov, O. Eriksson, P. Soderlind, H. L. Skriver, and B. Johansson, “Theoretical
aspects of the Fe.Ni;_. Invar alloy,” Physical Review B, vol. 51, no. 2, p. 1058, 1995.

68


http://math. nist. gov/oommf

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(50]

(51]

[52]

(53]

[54]

[55]

[56]

[57]

(58]

[59]

(60]

(61]

[62]

U. Pietsch, V. Holy, and T. Baumbach, High-Resolution X-Ray Scattering: From Thin
Films to Lateral Nanostructures. Advanced Texts in Physics, Springer New York,
2013.

J. Als-Nielsen and D. McMorrow, Elements of Modern X-ray Physics. Wiley, 2011.

E. Chason and T. Mayer, “Thin film and surface characterization by specular X-ray
reflectivity,” Critical Reviews in Solid State and Material Sciences, vol. 22, no. 1,
pp. 1-67, 1997.

H. Kiessig, “Interferenz von Rontgenstrahlen an diinnen Schichten,” Annalen der
Physik, vol. 402, no. 7, pp. 769-788, 1931.

L. G. Parratt, “Surface studies of solids by total reflection of X-rays,” Physical Review,
vol. 95, no. 2, p. 359, 1954.

K. Sakurai, M. Mizusawa, and M. Ishii, “Significance of frequency analysis in X-
ray reflectivity: Towards analysis which does not depend too much on models,”
Transactions of the Materials Research Society of Japan, vol. 33, no. 3, pp. 523-528,
2008.

T. C. Huang and P. K. Predecki, eds., Grazing-incidence X-ray technique for surface,
interface and thin-film analysis, International Centre for Diffraction Data, ICDD,
1997.

I. K. Schuller, “New class of layered materials,” Physical Review Letters, vol. 44,
no. 24, p. 1597, 1980.

B. Warren, X-Ray Diffraction. Dover Books on Physics, Dover Publications, 2012.

S. Vonsovskii, Ferromagnetic Resonance: The Phenomenon of Resonant Absorption
of a High-Frequency Magnetic Field in Ferromagnetic Substances. Elsevier Science,
1966.

O. Yal¢in, Ferromagnetic Resonance - Theory and Applications. InTech, 2013.

M. Farle, “Ferromagnetic resonance of ultrathin metallic layers,” Reports on Pro-

gress in Physics, vol. 61, no. 7, p. 755, 1998.

J. Pelzl and U. Netzelmann, “Locally resolved magnetic resonance in ferromagnetic
layers and films,” in Photoacoustic, photothermal and photochemical processes at

surfaces and in thin films, pp. 313-365, Springer, 1989.

69



REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(63]

(64]

[65]

(66]

[67]

(68]

(69]

[70]

[71]

[72]

[73]

[74]

[75]

J. Smit and H. Beljers, “Ferromagnetic resonance absorption in BaFe12019, a highly

anisotropic crystal,” Philips Res. Rep, vol. 10, no. 113, p. 31, 1955.

J. Clarke and A. Braginski, The SQUID Handbook: Fundamentals and Technology of
SQUIDs and SQUID Systems. Wiley, 2006.

R. Fagaly, “Superconducting quantum interference device instruments and appli-

cations,” Review of Scientific Instruments, vol. 77, no. 10, p. 101101, 2006.

G. Binnig, C. E Quate, and C. Gerber, “Atomic force microscope,” Physical Review
Letters, vol. 56, no. 9, p. 930, 1986.

Nanosurf, “Flex-axiom — afm for materials research.” https://www.nanosurf.
com/en/products/flex-axiom-afm-for-materials-research, 2000. [Online;

Acessado 15 de maio de 2016].

G. Haugstad, Atomic force microscopy: understanding basic modes and advanced

applications. John Wiley & Sons, 2012.
P. Eaton and P. West, Atomic Force Microscopy. Oxford University Press, 2010.

D. Necas and P. Klapetek, “Gwyddion: an open-source software for SPM data
analysis,” Open Physics, vol. 10, no. 1, pp. 181-188, 2012.

L. Coelho, Espalhamento ressonante de raios X no estudo de nanoestruturas. Tese

de doutorado, Universidade Federal de Minas Gerais, 2008.

E Ferri, M. Pereira-da Silva, and E. Marega, Magnetic Force Microscopy: Basic

Principles and Applications, ch. 3. InTech, 2012.

U. Hartmann, “Magnetic force microscopy,” Annual review of materials science,
vol. 29, no. 1, pp. 53-87, 1999.

D. Rugar, H. Mamin, P. Guethner, S. Lambert, J. Stern, I. McFadyen, and T. Yogi,
“Magnetic force microscopy: General principles and application to longitudinal

recording media,” Journal of Applied Physics, vol. 68, no. 3, pp. 1169-1183, 1990.

W. Rave, L. Belliard, M. Labrune, A. Thiaville, and J. Miltat, “A magnetic force
microscopy analysis of soft thin film elements,” IEEE Transactions on Magnetics,
vol. 30, no. 6, pp. 4473-4478, 1994.

70


https://www.nanosurf.com/en/products/flex-axiom-afm-for-materials-research
https://www.nanosurf.com/en/products/flex-axiom-afm-for-materials-research

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

[76]

[77]

(78]

[79]

(80]

(81]

(82]

(83]

(84]

(85]

(86]

R. Engel-Herbert, J. Mohanty, A. Ney, T. Hesjedal, L. Daweritz, and K. Ploog, “Un-
derstanding the submicron domain structure of MnAs thin films on GaAs (001):
Magnetic force microscopy measurements and simulations,” Applied physics letters,
vol. 84, no. 7, pp. 1132-1134, 2004.

S. Porthun, L. Abelmann, and C. Lodder, “Magnetic force microscopy of thin film
media for high density magnetic recording,” Journal of Magnetism and Magnetic
Materials, vol. 182, no. 1, pp. 238-273, 1998.

R. B. Proksch, S. Foss, and E. D. Dahlberg, “High resolution magnetic force micros-
copy of domain wall fine structures,” IEEE Transactions on Magnetics, vol. 30, no. 6,
pp. 4467-4472, 1994.

A. Vansteenkiste, J. Leliaert, M. Dvornik, M. Helsen, E Garcia-Sanchez, and
B. Van Waeyenberge, “The design and verification of mumax3,” Aip Advances,
vol. 4, no. 10, p. 107133, 2014.

M. Donahue and R. McMichael, “Exchange energy representations in computati-
onal micromagnetics,” Physica B: Condensed Matter, vol. 233, no. 4, pp. 272-278,
1997.

M. Donahue, “A variational approach to exchange energy calculations in micro-
magnetics,” Journal of Applied Physics, vol. 83, no. 11, pp. 6491-6493, 1998.

Bruker, “Advanced x-ray diffraction system for materials research applications.”
https://www.bruker.com/, 2010. [Online; Acessado 11 de outubro de 2016].

CRXO, “The center for x-ray optics - x-ray database.” http://cxro.1lbl.gov//,
2010. [Online; Acessado 8 de janeiro de 2017].

J. G. Kim, K. H. Han, S. H. Song, and A. Reilly, “Magnetic properties of sputtered
soft magnetic Fe—Ni films with an uniaxial anisotropy,” Thin Solid Films, vol. 440,
no. 1, pp. 54-59, 2003.

T. Tashiro, M. Mizuguchi, T. Kojima, T. Koganezawa, M. Kotsugi, T. Ohtsuki, and
K. Takanashi, “Structural and magnetic properties of FeNi thin films fabricated on

amorphous substrates,” Journal of Applied Physics, vol. 117, no. 17, p. 17E309, 2015.

L. Maksymowicz and D. Sendorek, “Surface modes in magnetic thin amorphous
films of GACoMo alloys,” Journal of magnetism and magnetic materials, vol. 37,
no. 2, pp. 177-188, 1983.

71


https://www.bruker.com/
http://cxro.lbl.gov//

REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS

(87]

(88]

(89]

[90]

(91]

(92]

(93]

(94]

(95]

[96]

J. Kim, J. Kim, and K. H. Kim, “Low-field microwave absorption behaviors on single
layer magnetic film and exchange coupled multilayer magnetic film,” Current
Applied Physics, vol. 14, no. 4, pp. 548-551, 2014.

J. Lee, ]. Kim, and K. H. Kim, “Effect of the magnetization process on low-field mi-
crowave absorption by FeBN magnetic thin film,” physica status solidi (a), vol. 211,
no. 8, pp. 1900-1902, 2014.

M. Pires, M. Araujo Filho, J. Tedesco, J. Ardisson, and W. Macedo, “Out-of-plane
magnetic anisotropy in columnar grown Fe-Ni films,” Journal of Physics and Che-
mistry of Solids, vol. 75, no. 10, pp. 1124-1131, 2014.

R. McMichael, D. Twisselmann, and A. Kunz, “Localized ferromagnetic resonance
in inhomogeneous thin films,” Physical review letters, vol. 90, no. 22, p. 227601,
2003.

R. Kordecki, T. Kochmann, H. Volz, J. Pelzl, E. Becker, G. Dumpich, and Z. Frait,
“Spin wave resonance in thin films and in bulk samples of FeNi invar alloys,” Physica
B: Condensed Matter, vol. 161, no. 1-3, pp. 285-288, 1990.

QuantumDesign, “Magnetic property measurement system.” http://www.qdusa.

com/products/mpms3.html, 2014. [Online; Acessado 30 de maio de 2016].

G. Herzer, “Grain size dependence of coercivity and permeability in nanocrystalline

ferromagnets,” IEEE Transactions on Magnetics, vol. 26, no. 5, pp. 1397-1402, 1990.

G. S. Abo, Y.-K. Hong, J. Park, J. Lee, W. Lee, and B.-C. Choi, “Definition of magnetic
exchange length,” IEEE Transactions on Magnetics, vol. 49, no. 8, pp. 4937-4939,
2013.

Nanosensors, “PPP-MFMR.” http://www.nanosensors.com/, 2003. [Online;
Acessado 22 de maio de 2016].

A. Hubert, “Charged walls in thin magnetic films,” IEEE Transactions on Magnetics,
vol. 15, no. 5, pp. 1251-1260, 1979.

72


http://www.qdusa.com/products/mpms3.html
http://www.qdusa.com/products/mpms3.html
http://www.nanosensors.com/

	Agradecimentos
	Resumo
	Abstract
	Introdução
	Magnetismo em filmes
	Formação de filmes ferromagnéticos
	Modelo de banda para o ferromagnetismo
	Contribuições energéticas em filmes ferromagnéticos
	Energia de troca
	Energia de desmagnetização
	Energia de anisotropia magneto-cristalina

	Domínios magnéticos em filmes
	Curvas de magnetização


	Materiais e caracterização
	Ligas Invar FeNi36
	Refletometria de raios X (RRX)
	Difração de raios X (DRX)
	Ressonância ferromagnética (FMR)
	Magnetometria por SQUID
	Microscopia de Força Atômica (AFM)
	Microscopia de Força Magnética (MFM)
	Simulações micromagnéticas: O software MuMax3

	Resultados e discussão
	Medidas de RRX e DRX
	Medidas de FMR
	Medidas de magnetometria por SQUID
	Medidas de AFM/MFM
	Imagens de AFM/MFM para o filme de 140 nm de espessura
	Imagens de AFM/MFM para o filme de 70 nm de espessura
	Imagens de AFM/MFM para o filme de 30 nm de espessura

	Simulações das microestruturas magnéticas

	Conclusões
	Referências Bibliográficas


