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Resumo

Esta dissertagao de mestrado visa estudar o crescimento epitaxial
e as propriedades magnetoelasticas de filmes finos de Fe sobre Ag. No
crescimento epitaxial as camadas atomicas frequentemente ficam dis-
torcidas devido ao descasamento entre as distancias atomicas dos ma-
teriais envolvidos. Neste trabalho, n6s medimos a curvatura gerada no
substrato de Ag, devido as tensoes decorrentes das distorgoes durante
o crescimento do filme de Fe. Nessa técnica a curvatura é medida por
deflexao de feixe 6ptico, em que o proprio substrato é o cantiléver. A
tensao observada nos filmes depositados a temperatura ambiente tem
um valor médio de 2,1 GPa, ao passo que o valor calculado pelo des-
casamento dos materiais é 1,7 GPa. Além da diferenga na magnitude,
a curva de tensdo apresenta um comportamento nao monotonico, que
tem clara dependéncia com a temperatura de deposi¢ao, o que reforca a
idéia de interdifusdo entre os materiais. A interdifusao foi estudada com
espectros Auger, comparando-se a proporc¢ao relativa entre atomos de
Ag e Fe na superficie do filme; a razao Ag/Fe dos picos de intensidade
diminui com o crescimento, mas persiste mesmo para filmes espessos
(30 monocamadas), o que ndo acontece para filmes crescidos em baixas
temperaturas. Com base nos resultados de espectroscopia Auger, con-
cluimos que o comportamento nao-monotonico da tensao esta associado
a presenga de segregacao/interdifusdo entre Fe e Ag a temperatura am-
biente.

Na segunda parte do trabalho estudamos o acoplamento magneto-
elastico dos filmes crescidos de Fe sobre Ag. Em filmes finos o acopla-
mento magnetoelastico é descrito pelos coeficientes magnetoelasticos,
que podem ser encontrados experimentalmente através da variagao da
tensao do filme na presenga de campo magnético. Com isso foram feitas
medidas de curvatura devido a tensao induzida pela reorientacao mag-
nética através de um campo magnético externo. Os resultados obtidos
para diferentes espessuras do filme de Fe mostram que os coeficientes
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By diferem do valor conhecido para o Fe na forma volumétrica. Me-
didas para filmes crescidos a diferentes temperaturas mostraram que o
valor do coeficiente magnetoeléstico cai drasticamente na auséncia de
interdifusao (baixas temperaturas).
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Abstract

This dissertation aims to study the epitaxial growth and magne-
toelastic properties of thin films of Fe on Ag. Atomic layer epitaxial
growth often become distorted due to the mismatch between the ato-
mic distances of the materials involved. In this study, we measured the
bending of Ag substrate due to induced stress from strain in the Fe
film growth, in this technique the curvature is measured by deflecting
optical beam, wherein the substrate is the own cantilever. The stress
observed in films deposited at room temperature has an average value
of 2.1 GPa, whereas the calculated value by the misfit of the material
is 1.7 GPa. Apart from the difference in the magnitude of the curve,
the stress of the film has a non-monotonic behavior, which has clear
dependence on the deposition temperature. This reinforces the idea of
interdiffusion between the materials. The interdiffusion was studied by
Auger spectroscopy, comparing the relative ratio of Ag and Fe atoms
on the surface of the film, the Ag / Fe ratio of the peak intensity decre-
ases as decrease the temperature of growth, but persists even for thick
films (30 monolayers), which is not true for films grown at low tem-
peratures. Based on the results of Auger spectroscopy, we concluded
that non-monotonic behavior of stress is associated with the presence
of segregation / interdiffusion between Fe and Ag at room temperature.

In the second part of the study the magnetoelastic coupling of Fe
films grown on the Ag. In thin films, the magnetoelastic coupling is des-
cribed by the magnetoelastic coupling coefficients, which can be found
experimentally by difference of the stress on the film by switching the
external magnetic field. Thus measurements were made of curvature
due to the induced stress by the magnetic reorientation. The results
obtained for different thicknesses of the Fe film show that the coeffi-
cients B; differ from the known value for Fe bulk. Measures for films
grown at different temperatures showed that the value of the magne-
toelastic coefficient drops sharply in the absence of interdiffusion (low
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temperatures).
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Capitulo 1

Introducao

A busca incessante em desenvolver novas tecnologias estd melho-
rando e modificando o cotidiano das pessoas. Grande parte dessas tec-
nologias esta associada a investigagao das propriedades fundamentais
dos materiais. O estudo de sistemas magnéticos em escalas nanométri-
cas é o fator chave para o desenvolvimento de tecnoldgicas tais como
sensores, atuadores e principalmente os dispositivos para armazena-
mento de dados usados em discos rigidos [6-8].

Uma importante propriedade dos materiais magnéticos é a tendén-
cia em ter diregoes preferenciais de magnetizacao esponténea. A viabi-
lizagao do material para aplicagoes acontece quando a magnetizagao es-
pontanea permanece estavel a temperatura ambiente. Essa preferéncia
direcional é chamada de anisotropia magnética, que em filmes finos e na-
noestruturas recebe especial atencao por apresentarem diferentes com-
portamentos quando comparados ao material na forma volumétrica. A
diferenga nas propriedades magnéticas em filmes, como mudanga na
diregao preferencial ou até a transicao para comportamento paramag-
nético, é muitas vezes atribuida a reducao nas dimensoes do material
nas superficies e interfaces, a morfologia da superficie e os modos de
crescimento do filme. Umas das principais contribuices para a aniso-
tropia magnética sao as propriedades magnetoelésticas do material, em
que se relacionam as propriedades elasticas da rede cristalina do filme
com a tendéncia direcional de magnetizagao [8]. Devido a essa relacao
da magnetizacdo com a organizacao cristalografica os materiais ferro-
magnéticos tém a capacidade de mudar suas dimensoes no processo de
magnetizagao, e essa propriedade é chamada de magnetostric¢ao. Em
filmes finos esse efeito é chamado de acoplamento magnetoeléstico e se
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torna mais evidente em filmes que tem a rede cristalina deformada. A
deformacao da rede muitas vezes ocorre devido ao crescimento do filme.
Em um crescimento epitaxial, em que o filme se adapta as distancias
atomicas do substrato esse estado é bastante comum. O descasamento
entre as redes cristalinas dos materiais adjacentes contribui significati-
vamente para a anisotropia magnética das camadas atémicas através
do acoplamento magnetoelastico.

1.1 Motivagao

Investigagoes fundamentais em sistemas magnéticos estao promo-
vendo o desenvolvimento de novos materiais funcionais, materiais que
reagem facilmente a estimulos externos, devido a necessidade de ino-
vagoes tecnologicas. O acoplamento magnetoelastico é uma das ca-
racteristicas mais importantes de novos materiais como ligas de ferro
para aplicagoes em sensores, atuadores, transdutores, sistema microe-
letromecénicos e também novos dispositivos para conversao em energia
elétrica [9-12]. Porém, ndo é necessario ir muito além dos materiais ja
existentes. O sistema Fe/Ag (100) ja foi bastante estudado [2, 13—20]
por ter um comportamento interessante quando depositados em baixas
temperaturas. Trabalhos experimentais [14, 16, 18] mostram que ocorre
uma espécie de interdifusdo/segregacao dos materiais durante a depo-
sicdo de Fe em Ag. Esse fendmeno predomina em altas temperaturas
de deposicao ou poés-deposicao durante o tratamento térmico. Estu-
dos teoricos [3, 21, 22] mostram a tendéncia de impurezas de Fe entrar
no volume de Ag, através de calculos de energia de segregacao. Sa-
bendo que os materiais crescidos epitaxialmente apresentam mudancas
nas propriedades magnetoelasticas devido a tensao do filme, queremos
neste trabalho apresentar as evidéncias da interdifus@o que acontece
entre Fe e Ag através de medidas de curvatura durante a deposicao e
a influéncia nas propriedades magnetoelésticas do filme de Fe.

1.2 Objetivos

O objetivo principal deste trabalho é estudar o crescimento epitaxial
do filme de Fe em Ag (100) e analisar a influéncia da interface Fe/Ag no
acoplamento magnetoeléstico do filme. Para tal objetivo vamos usar
o substrato como cantiléver, ou seja, o substrato fica livre em uma
das extremidades reagindo a qualquer estimulo externo, sendo possivel
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medir a curvatura do cristal a fim de analisar a tensdo do filme durante
a deposicao do material e técnicas auxiliares como espectroscopia de
elétron Auger e padrao de difragao de elétrons de baixa energia. Os
estudos das propriedades magnetoelasticas serao obtidas a partir da
variagao da magnetizagao no plano do filme devido a um campo externo
que induzira a variacao na curvatura do cristal, destacando a influéncia
da interface dos materiais em tais propriedades.

1.3 Estrutura da dissertacao

A dissertagao esta organizada da seguinte forma:

No capitulo 2 serao apresentados alguns conceitos fundamentais re-
lacionados com o trabalho, tais como nocoes de crescimento epitaxial,
a relagao entre deformagao e tensao em filmes epitaxiais, anisotropia
magnética e acoplamento magnetoelastico em filmes finos. No capitulo
3 serao abordadas as técnicas e procedimentos experimentais com én-
fase nas medidas de curvatura do substrato através de deflexao ptica.
Serao apresentados os resultados e discussoes no capitulo 4, dividido
em estrutura superficial, tensao e deformagao e a correlagao entre eles,
a anisotropia magnética dos filmes de ferro e o acoplamento magneto-
elastico sob a influéncia da interdifusao entre ferro e prata.






Capitulo 2

Conceitos fundamentais

A fisica do estado solido tem como principal objetivo a descrigao
das propriedades macroscopicas a partir de observagoes microscopicas.
A fisica de superficie é uma subdivisao da fisica do estado so6lido que es-
tuda as propriedades nas superficies e interfaces dos solidos. A interface
é uma pequena parte do material, que se resume a poucas monocama-
das, a qual estd em contato direto com outro material, que pode ser
outro solido, liquido ou gas. No caso do solido/sélido, a presenca de
atomos vizinhos diferentes a regidao de interface tera diferentes propri-
edades fisicas quando comparados com regides dentro do volume do
solido. Ja a superficie de um sé6lido é um tipo especial de interface,
em que o contato direto se faz entre o sélido e o meio exterior (gés
ou liquido). Para o estudo de filmes finos os conceitos de superficie
e interface s@o muito importantes, pois as propriedades do material
sao basicamente determinadas pelas propriedades das duas interfaces.
Estudos sobre as propriedades fisicas, tais como magnetismo, elastici-
dade, condutividade elétrica e magnética, e mecanismos de crescimento
de filmes finos sdo muito visados devido a dificuldade do entendimento
que provém da quebra de simetrias do sistema o que é fator chave para
futuras aplicagoes.

Neste trabalho trataremos de conceitos relacionados com o cresci-
mento epitaxial que leva em conta a deformacao e a tensao envolvidas
no filme. Para isso, vamos aqui definir que a deformac¢ao em um sélido
é qualquer mudanca da configuracdo geométrica do corpo que leve a
variacao na forma ou dimensao do mesmo devido a uma acao externa.
Ja, tensao, é a forga interna que resiste & variagao da forma ou dimen-
sdo gerada pela deformagdo. A tensdo pode ter duas configuragdes: a
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tensao de compressao e a tensao de tragao. Em outras palavras, devido
& distorgao da rede pelo casamento dos pardmetros de rede surge uma
tensao no filme depositado que sera explicado com mais detalhes nas
secoes seguintes.

2.1 Nogoes de crescimento epitaxial

O termo epitaxia, vem do grego (epi - em cima e taxia - modo orde-
nado), descreve o crescimento ordenado de um material sobre um subs-
trato monocristalino, de maneira que a camada depositada é induzida
pelo arranjo existente no substrato. O filme cresce com o arranjamento
da camada anterior, ou seja, com a estrutura cristalina determinada
pelo substrato. O crescimento é chamado de homoepitaxial quando o
filme depositado é do mesmo material do substrato, ocorrendo o casa-
mento natural entre as redes cristalinas na interface substrato/filme; ja
quando o crescimento ocorre em materiais diferentes é chamado de he-
teroepitaxial e deformagoes ocorrem na rede do filme durante o processo
de crescimento a fim de garantir o casamento entre as redes cristalinas.

O crescimento epitaxial de filmes cristalinos em substratos cristali-
nos oferece grandes oportunidades de criar estruturas metaestaveis com
propriedades fisicas e quimicas singulares. Dessa forma, a estrutura e
as propriedades dos filmes podem ser manipulados pela geometria e es-
trutura eletronica do substrato. Um exemplo conhecido de crescimento
heteroepitaxial é Fe sobre superficie de Cu orientado no plano (100)
[23], em que o Fe adota a estrutura cibica de face centrada (fcc - do
inglés face-centered-cubic), embora no material volumétrico a estrutura
do ferro seja cubica de corpo centrado (bcc - do inglés boby-centered-
cubic). Esse crescimento é chamado de pseudomérfico (substrato e filme
com mesmo parametro de rede). Durante o crescimento das primeiras
monocamadas os atomos se alojam nos sitios disponiveis pelo substrato.
Acima de uma espessura critica essa interagao com o substrato se torna
desprezivel fazendo com que os 4tomos assumam as distancias atomicas
do material volumétrico.

Na maioria dos casos em que ocorre o descasamento dos parime-
tros de rede entre o material depositado e o substrato o crescimento
apresenta distor¢ao/deformagdo mecanica na camada epitaxial. Em
principio, a deformacao obriga a camada a permanecer em um estado
metaestavel, para minimizar a energia de deformagao o filme sofre a
acao de forga interna chamada de tensao que tende a retornar ao es-
tado estéavel do material volumétrico.
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Experimentalmente sao conhecidos trés tipos classicos de modos
de crescimento epitaxial: o crescimento camada por camada, o ilha-
camada e o crescimento por ilhas, conforme mostra a Figura 2.1. Na
figura, 6 é a quantidade de material depositado que equivale a cober-
tura do substrato. No primeiro momento a quantidade depositada esta
menor que 1 monocamada, no desenho seguinte, a quantidade de mate-
rial entre 1 MC e 2 MC, e, por fim, quantidades equivalente a mais de
2 MC de cobertura, mostrando a distribui¢ao no substrato para cada
modo de crescimento.

a) b) c)
Camada por camada llha-camada llhas
—— [\ |
I 1MC<0 <2 M0
e —\ /__.

Figura 2.1: Os trés tipos de modos de crescimento epitaxial, a) camada por
camada, b) ilha-camada e c) ilhas, 0 representa a quantidade de material
equivalente & cobertura no substrato.

No crescimento de camada por camada, também conhecido como
Frank-van der Merwe (FV), o filme comeca a formar ilhas em duas di-
mensoes que crescem e coalescem formando uma camada completa, &
medida que a deposi¢ao continua este mesmo processo acontece nas ca-
madas seguintes formando entao o filme. No crescimento por ilhas, os
atomos difundem-se na superficie e tendem a se agregar com elementos
de mesma espécie, formando ilhas. Essas ilhas, com a presenca de mais
material, evoluem para ilhas em trés dimensoes. Esse crescimento é
chamado de Vollmer-Weber (VW). Quando ha a mistura dos dois mo-
dos de crescimento, ocorre o crescimento ilha-camada conhecido como
Stranski-Krastonov (SK). Neste caso, inicialmente o material se dispoe
em ilhas em duas dimensoes coalescendo e formando uma camada, tam-
bém chamada de camada de molhamento, do inglés wetting layer, que
ao atingir a espessura critica, que depende de cada material e é definida
pela espessura onde a energia para permanecer crescendo lateralmente
é maior que a energia necessaria para se agrupar verticalmente, o cres-
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cimento passa a se desenvolver em ilhas de trés dimensées. O modo de
crescimento caracteriza como ocorrera o processo de formagao do filme,
estando entao, diretamente ligado com a estrutura do filme, defeitos,
etc [24].

2.2 Deformacao e tensao em filme epitaxial

O crescimento epitaxial depende de varios parametros o que leva
a mais de um modo de crescimento epitaxial. Um dos paradmetros
mais importantes a ser considerado em um crescimento epitaxial é o
descasamento dos pardmetros de rede, que do inglés é chamado de
misfit (n), entre o substrato e o filme. O misfit pode ser estimado
como mostrado na Equagao 2.1

p— s —ar) (2.1)

ap

onde ag é o valor do pardmetro de rede volumétrico do substrato e ap
do filme. Podemos dizer que o misfit quantifica a deformacao no plano
(¢) do filme. Quando 7 tem valor positivo (negativo) as distancias ato-
micas no filme se expandem (contrai) de modo a casar os parametros
de rede. Como o filme é fixo no substrato essa deformagao no plano,
que é isotropica (¢1 = €9 = 7)), gera uma tensdo também no plano
e isotropica (71 = 7). A fim de minimizar a energia elastica do sis-
tema o filme sofre uma deformagdo (e3) no eixo z, ou seja, na dire¢éo

perpendicular ao plano do filme. Como o filme é livre para se mover
fr,ubzca

no eixo z essa deformagdo gera uma tensao nula ( EZ“SS“C“ =73 =0).
A deformacédo perpendicular ao plano do filme pode ser encontrada a
partir da deforma(;éo do filme no plano e as constantes elasticas do ma-
terial (e, = 722, onde v é a razdo de Poisson) [8]. Em resumo, a nao
conformidade dos parametros de rede do substrato com os do ﬁlme faz
com que o filme fique em um estado distorcido/deformado, ou seja, um
estado metaestavel. Na tentativa de retornar ao parametro de rede do
material volumétrico, o filme é sujeito a tensoes (1) que podem ser de
tracao ou compressao. Quando as distancias atémicas do substrato tém
valor maior que os do material depositado, o filme sofre uma tensao de
trag@o, caso contrério, o filme sofre tensdo de compressao. A tensao
pode ser estimada com a Equacgao 2.2 que leva em conta o misfit e as
constantes elasticas do material,



Y
TP = —1), 2.2
el (2.2)
onde Y e v sao o modulo de Young e a razao de Poisson, respectivamente
[8]. O carater da tensao é dado pelo sinal do misfit que é positivo para
tragao e negativo para compressao, conforme mostra a Figura 2.2 b).

a)
a <—!
Aa >
b)
Ao > Asus Aijme < Asys,
L aFi\me
|“F'”me Filme - Filme
> 0000000« <~ 0000000 —>
Substrato Substrato
k- -1
aSUb' aSub.
iy’ Iy
Tenséo de Tensao de
compressao tracdo

yA

Figura 2.2: Esquema atomico de bolas simplificado, a) relagdo de variagao
da distancia atomica do filme para o estado metaestavel quando ha o misfit
e b) a tensdo de compressdo e de tragdo durante o crescimento do filme
quando o substrato é suficientemente fino para sofrer curvatura, bem como
a representacao da curvatura do substrato (R).

Com a utilizagao de substratos muito finos, a tensao do filme pode
induzir o encurvamento da amostra, representado por R na Figura 2.2,
sendo entao possivel detectar experimentalmente a variacao de tensao
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no filme durante a deposi¢do como veremos no capitulo 3. O cresci-
mento continuo do material leva o filme a atingir a espessura critica
ultrapassando o estagio de crescimento pseudomorfico [25]. Nesse novo
estagio, a energia elastica acumulada no filme se torna insuficiente para
minimizar a energia do sistema, o que faz com que distorgoes e defei-
tos estruturais aparecam minimizando a energia total. Alguns modos
de formacao facilitam o desenvolvimento de distor¢oes, como o cresci-
mento em ilhas em trés dimensoes [26]. Nesse tipo de filme pode haver
nao s6 a contribuicao do misfit como também o crescimento das ilhas,
a coalescéncia, possiveis deslocacoes e outros para a resultante da ten-
sdo. A utilizacdo de técnicas auxiliares as medidas de tensdo, como por
exemplo microscopia de tunelamento ou difracao de elétrons de baixa
energia, pode ajudar na interpretacao correta dos dados. Como ve-
remos nos proximos capitulos, durante o crescimento de Fe sobre Ag
(100) no regime de submonocamada, a tensdo de tragio é observada,
seguida pela inversao para compressao, entre 0,5 e 2,0 monocamadas
depositadas. A tensdo inverte novamente para tracdo em espessuras
acima de 2 MC. Veremos que esse comportamento ndo monotoénico nao
é predito pela tensao estimada devido ao misfit, o que torna importante
o emprego de técnicas auxiliares.

2.3 Anisotropia magnética e acoplamento magne-
toelastico em filmes finos

Materiais ferromagnéticos sao materiais que possuem magnetizagao
espontanea diferente de zero na auséncia de campo magnético externo.
Essa magnetizagao pode ser atribuida a interagao de troca, uma inte-
racao forte, porém de curto alcance, que favorece a formagao de um
ordenamento magnético. A agitagao térmica desfavorece este ordena-
mento e a competicao entre estes dois efeitos faz com que exista uma
temperatura critica abaixo da qual o sistema é ordenado magnetica-
mente. Acima desta temperatura critica o sistema seré paramagnético.
O valor de temperatura onde ocorre esta transicao (que é reversivel) é
chamado de temperatura de Curie (7.), sendo diferente para cada ma-
terial. A anisotropia magnética é a propriedade do ferromagneto de ter
direcoes preferenciais para a magnetizagao espontdnea. Experimentos
em materiais volumétricos mostram que a energia de anisotropia mag-
nética é da ordem de peV/atomo, muito menor quando comparada com
a energia de troca (meV /atomo), pois a alta simetria do sistema volu-
métrico leva a baixa anisotropia magnética. Quando consideramos a
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energia anisotropica de filmes finos, devido & baixa simetria do filme,
os valores aumentam consideravelmente, alcancando um acréscimo de
até trés ordens de grandezas (meV/atomo), o que desperta a atencao
para estudos mais detalhados.

A anisotropia magnética pode ser de forma, magnetocristalina e
magnetoelastica. A interagao dipolo-dipolo, de longo alcance é res-
ponsével pela anisotropia de forma. Na anisotropia de forma os mo-
mentos magnéticos se alinham preferencialmente considerando a forma
do material. A anisotropia magnetocristalina e magnetoelastica sao
consequéncias do acoplamento spin-6rbita. A dire¢ao da magnetizacao
é determinada pela anisotropia magnetocristalina. Devido ao acopla-
mento entre o momento de spin do elétron, que em metais de transicao
é atribuido aos elétrons 3d, e o momento orbital do elétron, que por
sua vez, é firmemente ligado aos eixos cristalinos do material, tem uma
direg@o energeticamente favoravel.

Esta preferéncia na orientagdo dos momentos magnéticos esté asso-
ciada a uma energia de anisotropia magnetocristalina, a qual é minima
quando os momentos magnéticos estao orientados ao longo de alguns
eixos cristalinos do material. Estes eixos sao denominados de eixos fé-
ceis de magnetizagao. Porém as propriedades magnéticas do material
dependem também da superposicao das func¢oes de onda, a qual faz com
que a anisotropia magnética também dependa da deformacao da rede.
Essa dependéncia em materiais volumétricos é evidenciada no efeito de
magnetostric¢ao, em que o material muda sua dimensao no processo de
magnetizagao. Dentro da rede cristalina, a energia de interagao entre
os momentos magnéticos atdémicos depende da separacao entre eles e de
suas orientacoes, isto é, da direcao de magnetizagao, com isso ocorrem
diregoes preferenciais para a variagao das dimensoes o que denomina
a anisotropia magnetoeléstica. Um campo aplicado no material, muda
a orientacao dos momentos magnéticos de tal forma que a energia de
interacao aumenta e as distancias entre as ligagoOes se ajustam para
reduzir a energia total. Esse fenomeno é chamado de magnetostric¢ao
em materiais volumétricos, como mostrado na Figura 2.3. Em filmes
finos, onde ha um confinamento lateral, as dimensdes nao podem mu-
dar livremente sendo induzida uma tensao no filme, chamada de tensao
magnetoelastica, devido a deformacao magnetostrictora resultante que
depende da rigidez do substrato. Esse efeito é chamado de acoplamento
magnetoelastico (ME) em que é definido como o acoplamento entre a
magnetizagio e a deformagéio elastica no filme [8, 27]. Ou seja, quando
o filme é sujeito a reorienta¢ao magnética, a amostra (filme e substrato)
sofre variagao na curvatura sendo essa variagao equivalente a tensao do
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filme durante esse processo, conforme mostra a Figura 2.3.

a) Material volumétrico:

b) Filme - cubico (001):

M 11[100] M ([01q] =B

M I[110] M 1I[T10] =B,

Figura 2.3: Esquema simplificado do efeito a) magnetostricgdo em materiais
volumeétricos e b) acoplamento magnetoelastico em filmes finos com a variagao
da tensao de compressao e de tracao.

2

A densidade de energia livre é a correspondente energia de aco-
plamento magnetoelastico. Para sistemas cibicos, a aproximacao da
energia pode ser descrita como na Equacgao 2.3,

fﬁ%co =B (sla% + sgag —1—53043) + Bo(eqanas +esaiaz +egarar) + ...y
(2.3)
onde ¢; (i = 1,2,3) é a deformagao no plano (strain) ao longo da dire¢ao
cristalogréfica e o (i = 1,2,3) é a dire¢ao dos cossenos entre a magne-
tizacao e o eixo ctibico do material magnético, ou seja a; =< M >,
onde b é o vetor paralelo a direcao cristalografica. By e By sao os coe-
ficientes ME de primeira ordem. Por simplicidade, os termos de maior
ordem nao sao mostrados aqui [8]. Para materiais volumétricos a rela-
¢ao entre a magnetostriccdo e o coeficiente ME se da pelo coeficiente
de magnetostriccao A como mostra a Equagao 2.4:
2 By 1 By

100 3 (e — c12) € Al 3cas (2.4)
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em que ci1,C12 € C44 SA0 as constantes elasticas do material. Os co-
eficientes ME podem ser calculados a partir do coeficiente de magne-
tostricgao com os valores das constantes elasticas do volume. Para o
material volumétrico Fe bee, A é da ordem de 107° e o B; calculado
é —3,4 MJ/m?, o sinal negativo de B; indica que o Fe se expande
quando magnetizado ao longo da diregao [100] do eixo cubico [28, 29].

Para filmes finos a deformagao no plano é isotropica e a Equagao
2.4 entao se reduz & Equagao 2.5, que mostra que existe diferenga entre
o coeficiente ME de filme e de material volumétrico,

; 2 By
Milme 271 2.5
100 3 ent (2.5)

Estudos teéricos e resultados experimentais mostram que a aplica-
¢ao do coeficiente ME do material volumétrico nao é apropriado para
descrever a anisotropia magnetoelastica em sistemas de filmes finos de-
formados [8, 30-32], ou seja, o substrato tem grande importancia para
determinar as propriedades magnetoelasticas do material depositado.
No entanto, para o filme de Fe depositado em Cu (100), os resultados
obtidos através de medidas de variagao de curvatura para o coeficiente
ME, variando a espessura dos filmes, apresentaram mesmo sinal e va-
lores proximos do valor esperado para o material volumétrico [23]|. Ja
quando Fe é depositado em W (100), tanto a magnitude quanto o si-
nal dos coeficientes magnetoelésticos variam com a espessura do filme,
apresentando valores diferentes do material volumétrico [33].

O’ Handley e co-autores [34] em 1994 definiram a relagao do coefici-
ente ME para filmes através da expressao Beyy = Byuik + % proposto
no modelo de Néel, onde B.;y é o B medido que, por este modelo,
depende de uma contribui¢cao do material volumétrico e outra que tera
influéncia da espessura (t) do material [35]. Porém, evidéncias ex-
perimentais que mostraram que filmes espessos nao necessariamente
tinham o mesmo valor de B do material volumétrico, e experimentos
dependentes da espessura do filme fizeram com que essa descricao do
coeficiente fosse reconsiderada [23, 28, 29]. A deformacao da rede do
filme devido ao descasamento dos parametros de rede tem grandes in-
fluéncias na anisotropia magnética. Em filmes finos essa relagao entre
a deformacao e a anisotropia magnética do filme deve ser considerada.
A correlagao entre a deformacgio e o coeficiente magnetoelastico [36],
mostrado na Equagao 2.6, esta sendo considerada por descrever grande
parte dos sistemas magnéticos [8, 30, 31, 37] e por ja ter sido justificado
por trabalhos tedricos [38, 39].
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Bfff =B, + Di&‘//, (2.6)

onde D; é o coeficiente de segunda ordem da aproximacgao da densi-
dade de energia magnetoelastica [§8] e B; e D; podem ser encontrados
através do ajuste linear dos valores de B; I ee //> onde €/, & a defor-
magao no plano do filme. Para o Fe em Ir (100) [30], por exemplo, D;
¢ 155 MJ/m3, ja Co em Ir (100) D; encontrado a partir dos dados
experimentais & —842 M.J/m3.

Experimentalmente é possivel encontrar os coeficientes de acopla-
mento magnetoelastico B e Bs através da aplicacao de um campo
magnético externo na amostra reorientando a magnetizagao do filme em
dois sentidos diferentes. No caso do material volumétrico na presenca
de campo externo, o material muda suas dimensoes devido a magne-
tostriccao, porém quando se trata de filmes finos essa propriedade se
modifica. O filme se encontra fixo no substrato, com isso a liberdade
para a mudanga nas dimensoes fica comprometida e na presenga de
campo magnético externo o filme apenas se encurva na tentativa de
minimizar a energia envolvida na magnetizacdo do filme. A técnica
que serd usada neste trabalho para determinar os coeficientes do filme
é a de encurvamento por cantiléver devido a tensao induzida, que sera
discutido em mais detalhes no capitulo 3. Para melhorar a notagao
escrita, durante todo trabalho serao considerados os eixo x e y como
mostrados na Figura 2.4, onde o eixo x é o eixo paralelo ao menor lado
do cristal e o eixo y é paralelo ao maior lado do cristal.

eixo x [1-10] [010]
—g —>

U

[110] [100]

eixoy

Figura 2.4: Representagido geométrica das diregdes cristalinas para as me-
didas do acoplamento magnetoeléstico.

Para usar essa técnica o substrato deve ser retangular, como mos-
trado na Figura 2.4, de tal forma que o efeito de curvamento ocorra ao
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longo do maior lado do cristal, o eixo y representado na figura. Como
mostra a figura, os coeficientes By e By sdo encontrados separadamente,
ou seja, cada coeficiente necessita de uma configuragao do cristal dis-
tinta. Para encontrar o coeficiente B; um campo externo faz com que
a magnetizacdo do filme varie entre os planos [010] e [100], ou seja ao
longo do eixo x ey, e o coeficiente serd encontrado pela diferenca entre
as curvaturas do cristal. Ja o coeficiente Bs sera encontrado de forma
semelhante porém a magnetizagio no filme deve variar nos planos [1-10]
e [110], induzida por um campo externo. Esses planos sdo determinados
pela densidade de energia para o acoplamento magnetoelastico em que
leva em conta os cossenos diretores entre a magnetizagao e a orientagao
cristalina do filme magnético. Entao quando o filme é magnetizado pa-
ralelamente & dire¢ao [100], os cossenos sdo a; = 1 e ag = a3 = 0 nos
dois sentidos direita e esquerda ou para cima ou para baixo; quando a
magnetizagao é paralela ao plano [010] os cossenos sdo a; =0, ag =1
e ag = 0. Neste trabalho o filme de Fe cresce orientado com o plano
[100] paralelo ao eixo y do cristal, consequentemente o coeficiente a ser
determinado é o B;. Com as medidas de curvatura induzida no filme
pela presenga do campo externo variando do plano [100] para [010], ou
seja do eixo y para o eixo x, é possivel encontrar o coeficiente de acopla-
mento magnetoelastico do filme através da Equacao 2.7, onde AT ¢é a
variagao da tensao, le\‘jg/ 100y T]J\%J/ 0101 $56 as tensoes medidas quando
a magnetizacao é paralela aos planos [100] e [010], respectivamente.

AT = T]\Ajg/[mo] — le\\jg/[ow] ~ Bj. (2.7)

Com um cristal orientado com o eixo y paralelo ao plano [110] e
0 eixo x ao plano [1-10], o coeficiente By pode ser encontrado simi-
larmente com a Equagdo 2.8, da mesma forma A7 é a diferenca entre
as tensoes medidas quando a magnetizagdo é paralela ao plano [110] e
[1-10].

A7 =y MO /00T & By, (2.8)

Neste trabalho serd mostrado que a anisotropia dos filmes de Fe
sobre Ag (100) depende da espessura do Fe. Seré discutida também a
dependéncia da reorientagao da magnetizagao em fungao da tempera-
tura de deposicao. Seré feito o estudo dos coeficientes de acoplamento
magnetoelastico By de acordo com a espessura dos filmes depositados,
que por sua vez mostram um desvio quando comparados com o valor
calculado para o volume de Fe, variando em magnitude e sinal. Seré
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mostrado também a influéncia da interdifusao no acoplamento magne-
toelastico, resultado esse inédito nunca observado anteriormente.
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Capitulo 3

Técnicas e procedimentos experimentais

Neste capitulo iremos apresentar as técnicas usadas neste trabalho,
bem como um detalhamento sobre a cAmara de ultra alto vacuo (ultra-
high vacuum - UHV') onde foram feitos os experimentos. Na primeira
secdo (3.1) sera descrito o equipamento de deflexdo de feixe optico, o
qual é utilizado para fazer as medidas de curvatura do substrato como
cantiléver. Na segunda segao (3.2) é inserida uma visdo geral sobre a ci-
mara de vacuo e os equipamentos nela montados para caracterizacao da
amostra. Nas segoes 3.3 e 3.4 serdo abordadas as técnicas de difragao de
elétrons de baixa e média energia (low energy electron diffraction-LEED
e medium energy electron diffraction-MEED) e espectroscopia de elé-
trons Auger (Auger electron spectroscopy-AES). O estudo in-situ neste
tipo de sistema se faz necessario, pois embora as medidas de curvatura
do cristal realizadas com o equipamento 6ptico possa ser realizada tam-
bém no ar, a modificagao na superficie devido a absorcao pode apenas
ser estudada com precisdo em ambiente de UHV, minimizando o efeito
da oxidagao. Na segao seguinte (3.5) serd apresentada uma breve des-
crigdo do equipamento de efeito Kerr magneto-6tico (magneto-optical
Kerr effect-MOKFE), do qual resultam importantes informagoes sobre
as propriedades magnéticas da amostra. Na udltima secdo (3.6) serdo
apresentados os detalhes sobre a preparagao da amostra como a pres-
sao utilizada, forma de deposigao, assim como o processo de limpeza
necessario antes da deposicao.
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3.1 Medida de curvatura por deflexao de feixe 6p-
tico

A técnica de medida de curvatura é baseada em explorar a diferenca
na curvatura dos lados de um cristal, dianteiro e traseiro, devido a um
estimulo externo em um dos lados [40]. O método que utiliza o proprio
substrato como cantiléver foi introduzido por Stoney [41] em 1909, onde
o autor estuda a variacao da tensao em uma barra de ago devido ao
deposito de Niquel.

Nos dias atuais, essa técnica é empregada para entender a relagao
entre a deformacao elastica da rede cristalina e a tensao induzida em
filmes crescidos epitaxialmente, bem como a caracterizacao das ten-
soes induzidas por absorbatos na superficie com incrivel sensibilidade
de sub-monocamada. Neste trabalho essa técnica é empregada para
monitorar a variagdo da tensao durante o crescimento de ferro sobre
um cantiléver monocristalino de prata, e as tensoes envolvidas no aco-
plamento magnetoeléstico do filme ferromagnético.

A Figura 3.2 mostra esquematicamente como é feita a medida de
curvatura. Toda a parte Optica, tais como os espelhos, os detectores
e o laser sao fixados em uma das janelas na parte de fora da cAmara,
ja o cristal é fixo pela extremidade superior dentro de um ambiente
em ultra alto vacuo. A extremidade inferior permanece livre para se
movimentar. O cristal é uma folha retangular com espessura de =
100pm com a razao entre os eixos x e y de = 4. O encurvamento do
cristal ocorre ao longo do eixo y, como os feixes de laser sao posicionados
ao longo do mesmo eixo, a curvatura (1/R) é diretamente encontrada
pela variacao da posicao dos feixes refletidos. A curvatura medida é a
segunda derivada da deflexdo do cristal, e a inclinagdo na extremidade
inferior do substrato também pode ser encontrada a partir da primeira
derivada da deflexao, conforme mostra a Figura 3.1.

A escolha por medir a curvatura ao invés da inclinacao ou reflexao
é para minimizar os efeitos causados pela fixacao do substrato em uma
das extremidades. Os calculos para a minimizac¢ao desse efeito é des-
crito com mais detalhes no trabalho de Dahmen e co-autores [42]. A
dimensionalidade do movimento é garantida com a razao entre o ta-
manho dos eixos x e y e a espessura do cristal, ou seja, a forma do
substrato garante que o movimento se dara em duas dimensoes [1, 8].

Na Figura 3.2 sao enumerados os principais elementos do equipa-
mento para a realizacao das medidas, os quais sao: 1: Suporte da
amostra, 2: cristal ou substrato, 3: filme ou absorbato, 4: espelhos
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Figura 3.1: Método de curvatura de cantiléver representando a deflexao,
inclinacao e curvatura.

ajustaveis, 5: divisor de feixe, 6: laser, 7: Piezo atuador e 8: detectores
de fotodiodos, Ispe: € a distancia entre os dois feixes (= 4 mm) e Ip é
a distancia do detector ao cristal (= 280 mm). O quadrado pontilhado
apresentado acima mostra a aproximacao em um dos fotodetectores
que é constituido de fotodiodos divididos horizontalmente, ou seja, os
diodos sao posicionados a fim de identificar as variagoes verticais dos
feixes refletidos. Ja os pontos A e B da figura indicam a area sensivel
de cada diodo, que ird4 mostrar o sinal de soma (A + B) e a diferenca
entre eles (A — B).

Basicamente, o feixe de laser (A = 670 nm) é dividido em dois feixes
pelo divisor de feixe e os feixes de luz, por sua vez, sdo direcionados
para o cristal que estd dentro da camara. Os feixes incidem no cristal
com uma separagao inicial de =~ 4 mm entre si ao longo do eixo y do
cristal como mostrado na figura. O ponto de luz localizado na extremi-
dade inferior deve ser posicionado & Imm de distancia da extremidade
do cristal para que o efeito de curvamento seja acentuado. Os feixes
de luz refletidos sao detectados pelos fotodetectores posicionados fora
da camara a uma distancia da amostra conhecida, como ¢é indicado na
figura. Esses detectores sao fotodiodos sensiveis a mudancga de posicao
dos feixes refletidos pela soma e diferenca dos sinais medidos em cada
diodo. A medida de reflexdo em duas posicoes distintas gera direta-
mente a curvatura do cristal (R™1), como é possivel ver pela Equagao
abaixo:
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Figura 3.2: Esquema para a medida de curvatura do cristal.
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l o Atop - Aboi&tom (3 1)

R 2spotlD ’ '
onde Isp0t € a separagao vertical dos feixes no cristal, [p é a distan-
cia entre o cristal e o detector(m 280 mm), Awp € Apottom S80 0S
deslocamentos dos feixes detectados do ponto superior e inferior, res-
pectivamente. Cada feixe refletido tem sensibilidade diferente; para
obter a variacdo correta de cada feixe é necessario fazer a calibracao
dos feixes antes e depois de cada medida. Posicionando os feixes re-
fletidos na posigao mais proxima do centro do fotodetector, ou seja,
quando a soma é méxima e a diferenga é minima, verifica-se a varia-
¢ao da posicao dos feixes com o passar do tempo. Quando nao houver
qualquer alteragao no sistema, tal como mudanga de temperatura ou
o inicio da deposi¢ao, os feixes permanecerao na mesma posi¢ao, em
um estado estacionéario. Com os feixes nesse estado estacionério os dois
fotodetectores sao simultaneamente movidos 0.015 mm na diregao ver-
tical. A movimentacao dos diodos sao detectados conforme mostrado
na Figura 3.3, que passado alguns segundos os detectores sao movidos
novamente para a configuragao inicial. Com o movimento dos foto-
detectores na distancia conhecida e medindo a variagao da posigao de
cada feixe (como mostrado na figura) é possivel determinar a sensi-
bilidade da medida (V/0.015 mm) para cada feixe. A figura mostra
o sinal superior e inferior durante o processo de deslocamento para a
calibracao da medida.

Sinal de posigao (V)

0.

o

r T r
150 200 250
Tempo (s)

Figura 3.3: Grafico da posigao pelo tempo para a medida de calibragao
através do movimento de 0,015 mm dos detectores.

Em um sistema isotrépico a relagao de curvatura é dada pela equa-
¢ao modificada de Stoney 3.2, que descreve a flexao livre bidimensional
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devido a uma tensao biaxial [43]:

Yst% 1

AT = A(TFtF) = 76(1 — Vs) E,

(3.2)
s e v sao o moédulo de Young e a razao de Poisson do substrato, respec-
tivamente, tg e tp s@o as espessuras do substrato e do filmes, respecti-
vamente, e por fim A7p é a variagao da curvatura do substrato medida
em N/m, que dividindo pela espessura do filme d4 a variagdo da tensao
em N/m?. Na Figura 3.2 também podemos ver que a curvatura de 50
km no cristal é equivalente a deflexao de 1 nm na extremidade inferior.

Neste trabalho também foi medido a variagao da curvatura devido a
tensao induzida pelo efeito de acoplamento magnetoelastico. Para isso,
é monitorada a curvatura do cristal enquanto é aplicado um campo
magnético externo suficiente para saturar a magnetizagao do filme. A
tensao de acoplamento magnetoeléstico do material é encontrado com
a equagao [5]:

Yst2 1
A(Tmetr) = G(Tis) (AR> ) (3.3)

ATne € a diferenca de tensao magnetoelastica e trp é a espessura do
filme. Esse efeito é muito sutil, com uma ordem de grandeza mil vezes
menor que a tensao devido ao crescimento. Logo a medida se torna
mais dificil de ser obtida, sendo um desafio minimizar os ruidos que sao
comparaveis com a magnitude do sinal desejado.

O acoplamento magnetoelastico (B;) do filme ferromagnético pode
ser encontrado pela diferenca da curvatura do cristal quando um campo
magnético externo varia do eixo y e x do plano do filme. O coeficiente
pode ser determinado com a Equacao 3.4 [§].

Yst2 1 ) 1 .
B; = S = |Mlleizoy __ - |Mlleizox ) 3.4
6(1+ vstr) (R | R (34)

Para esse trabalho foi utilizado um cristal monocristalino de Ag
(100) onde a orientacdo no eixo y do cristal ¢ paralelo ao plano [011].
Como o Fe cresce com uma rotagao de 45° quando depositado sobre a
prata [17, 18, 44, 45], o filme tera orientagao ao longo do eixo y paralelo
ao plano [100]. Com isso o coeficiente a ser encontrado é o By com a
comutagao da magnetizacao na (100) e na (010), como mostrado no
capitulo anterior.

A tabela 3.1 apresenta as constantes eléstica dos elementos usados
neste trabalho.
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| Element [ Y(GPa) | v [Y/(1-v)(GPa) |
Ag fee (001) 43.67 0.423 75.68
Fe bee (001) || 130.89 | 0.368 207.10

Tabela 3.1: As constantes elasticas modulo de Young (Y) e a razao de
Poisson (v) de cada elemento bem como o modulo biaxial Y/(1 — v) ja
calculado [4, 5].

3.2 Instalagoes e facilidades

A amostra ¢é fixada em uma camara de ultra alto vicuo a pressao
de 8 x 10~ mbar, para a realizacdo dos experimentos. A pressio
é atingida com a ajuda de uma bomba turbo anexada a uma bomba
mecanica e uma bomba idnica.

A camara utilizada neste trabalho é provida de dois compartimen-
tos, o compartimento superior onde é feita a preparacido das amostras e
as analises de superficie, e a parte inferior da camara é utilizada para o
estudo das propriedades magnéticas. A separagao desses compartimen-
tos é feita por uma valvula de gaveta comum nesses tipos de sistemas
de ultra alto vacuo. A representagdo grafica da cAmara pode ser vista
na Figura 3.4.

O manipulador em destaque na Figura 3.4 possibilita o movimento
nas diregdes X, Y, Z e a rotacdo em 360° da amostra. A parte supe-
rior da camara é equipada com trés evaporadoras de feixe de elétrons
para deposicao de metais, um equipamento para fazer espectroscopia
de elétrons Auger (AES), difragdo de elétron de baixa e media ener-
gia (LEED) e (MEED), espectrometria de quadrupolo de massa e um
canhdo de ions. A parte inferior contém uma evaporadora também
de feixe de elétrons e dois eletroimas. Um magneto em forma cilin-
drica é colocado na parte de baixo da cAmara para aplicacao de campo
magnético vertical que chega a 0,1 T. Para a aplicagao de campo mag-
nético horizontal um grande magneto rotativo, composto de uma pe-
quena parte suplementar inserida dentro da caAmara é utilizado. Esse
eletroima horizontal chega a aplicar um campo de até 0,4 T tanto para-
lelo ao plano da amostra quanto normal ao plano. A Figura 3.5 mostra
os eletroimas da parte de baixo da cAmara para realizagao das medidas
magnéticas.

A camara possibilita fazer medidas a baixas e altas temperaturas,
120 K<T<1500 K, monitoradas por um termopar do tipo K fixo no
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Figura 3.4: Esquema do aparato da camara de UHV.
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Figura 3.5: Um esquema da parte de baixo da caAmara de UHV para detalhar
o arranjamento dos magnetos.

manipulador proximo do cristal. O ambiente na camara também pode
ser controlado com pressao parcial de gases, tais como oxigénio ou hi-
drogénio. A cAmara contém janelas onde sdo posicionados os aparelhos
Opticos tais como o aparato de medida de curvatura e medida de efeito
Kerr (MOKE), de tal modo que possa ser medido a tensdo de aco-
plamento magnetoelastico e 0 MOKE simultaneamente. Uma breve
descrigao dos equipamentos e técnicas de caracterizagao de superficie
serao abordadas a seguir.

3.3 Difracao de elétrons de baixa e média energia
- LEED e MEED

LEED é uma técnica para analises estruturais na superficie de soli-
dos. A técnica de LEED foi introduzida para analise de superficie por
Davisson e Germer em 1927 [46], mas a técnica s6 foi desenvolvida anos
mais tarde [47].

Basicamente, a técnica trabalha com elétrons de baixa energia (20
a 500 eV ), os quais tém comprimentos de onda de de Broglie compara-
veis com as distancias interatdmicas em so6lidos, possibilitando assim a
interagao entre os elétrons do feixe e os atomos da rede cristalina. Os
elétrons de baixa energia tém um poder de penetragao em soélidos de
somente 5-10 A. Portanto, é uma técnica para caracterizagao de super-
ficie de solidos através do padrao de difragao das redes cristalinas. A
Figura 3.6 mostra o esquema do LEED usado neste trabalho.

O feixe de elétrons mono-energético incide na diregao normal & su-
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Figura 3.6: Esquema do aparato de LEED. Uma camera regista o padrao
de difragao enquanto a energia varia.

perficie da amostra; quando os elétrons colidem no cristal alguns elé-
trons sao elasticamente espalhados e alguns elétrons secundarios tam-
bém sao emitidos. Esses elétrons espalhados elasticamente formam um
padrao de difragao em uma tela fluorescente. Ja os elétrons secundarios
sao capturados antes da formagao da imagem pela telas adjacentes mos-
tradas pelas linhas pontilhadas da figura, com isso apenas os elétrons
elasticamente espalhados contribuem para o padrao de difragao [47].
Com o padrao de difragdo tem-se informagdes sobre o ordenamento
cristalografico do filme dado no espago reciproco para uma analise qua-
litativa.

Para uma analise quantitativa é utilizado o LEED-I(V). O LEED-
I(V) sao espectros de intensidade por energia, para isso ¢ monitorado a
intensidade em um dos pontos de difragao variando-se a energia. Essa
medida na posi¢ao [0,0] fornece informagoes sobre os planos verticais
proximos da superficie do filme que podem ser encontrados com a ané-
lise dos picos de intensidade.

O padrao de difragao da energia 144 €V e o espectro do LEED-I(V)
da posigao [0,0] da Ag (100) sdo mostrados na Figura 3.7

A figura 3.8 ilustra o posicionamento da amostra para realizagdo da
medida de LEED-I(V), em que a amostra deve ser girada em ~ 7° com
relagdo a normal. A distancia vertical das camadas pode ser adquirida
com a equagao das condigoes de Bragg [48] que é descrita pela difragao
méxima como mostrado na Equagao 3.5.

2d cos = n\ (n=1,23,), (3.5)

onde podemos destacar a distancia intercamadas d, cosf o cosseno do
angulo entre o feixe e a normal a amostra (6 = 7°), o comprimento de
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Figura 3.7: Imagem de LEED e o espectro de LEED-I(V) da Prata.
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Figura 3.8: Esquema para aquisi¢do das medidas de LEED-I(V).

onda dos elétrons A e, por fim, a ordem de interferéncia maxima n. No
momento em que os elétrons penetram no sélido suas energias cinéticas
sao modificadas pelo potencial interno (V) do material; entao, pela lei
de conservacao de energia os comprimentos de ondas mudam, e essa
mudanga pode ser calculada pela Equagao 3.6 [4]:

AA) =, /%. (3.6)

Com o resultado da Equacao 3.6 o valor de d pode ser calculado:

1504

Epeah =V = ————
peak 4d200520n

(n=1,2,3,). (3.7)

O d é retirado da analise entre a energia em fung¢ao do parametro
de ordem n [48], como mostrado abaixo 3.9.

A inclinagao da curva de ajuste linear resulta diretamente no espa-
camento entre as camadas do filme d proximos da superficie. A Figura
3.9 apresenta o espectro de 10 MC de Fe sobre Ag depositados a 300
K, onde a inclinagao da curva sobre os pontos indica um valor médio
de 1.43 + 0.02A que ser4 discutido no préximo capitulo.
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Figura 3.9: Espectro de LEED-I(V) de Fe 10 MC e o ajustamento linear do
grafico de Evsn?.

Outra técnica utilizada neste trabalho foi o MEED, do inglés Me-
dium Energy Electron Diffraction. Essa técnica é usada para acom-
panhar o crescimento de filmes finos, que consiste em incidir um feixe
de elétrons de média energia sobre a amostra com angulo pequeno em
relagao ao plano da superficie e detectar os elétrons difratados na tela

fluorescente, como mostrado na Figura 3.10.

Detector

Canhao de elétrons

Suporte da amostra

Figura 3.10: Esquema de como é realizada as medidas de MEED.

A Figura 3.11 mostra a posi¢ao inicial da medida de MEED.

As intensidades dos pontos do padrao de MEED flutuam de ma-
neira periédica como um resultado da cobertura da superficie relativa
do crescimento de filmes de camada por camada, por exemplo. A inten-
sidade forma uma curva oscilante onde cada pico representa a formacao
de uma nova monocamada. Uma vez que o grau de ordem estd no mé-
ximo, mais uma monocamada foi formada. A intensidade geral das
oscilagoes diminui conforme as camadas sao formadas. Isso ocorre por-
que o feixe de elétrons esta voltado para a superficie original e conforme
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Figura 3.11: Imagem obtida com a posi¢ao do feixe para realizagdo de
medidas de MEED.

aumenta a espessura os feixes mudam de posi¢ao na superficie mudando
também o feixe difratado.

3.4 Espectroscopia de elétrons Auger - AES

A espectroscopia de elétrons Auger é uma poderosa ferramenta para
a determinacao quimica dos elementos que compoem a superficie da
amostra. Como o nome ji sugere, a técnica é baseada no efeito Auger,
que foi descoberto por Pierre Auger em 1925 [47, 49, 50]. Com a ana-
lise energética dos elétrons Auger é possivel determinar os elementos
e o estado quimico em que se encontram os atomos que compoem a
superficie do material.

Basicamente, a amostra é bombardeada por um feixe de elétrons
com energia suficiente para ionizar um elétron da camada mais interna
de um atomo. A vacéncia gerada pela excitacdo desse elétron interno
é imediatamente preenchida por um elétron da uma camada mais ex-
terna. A energia liberada pelo elétron no momento do preenchimento
é entao transferida para um outro elétron, que é ejetado do atomo.
Esse segundo elétron que é ejetado do material é chamado de elétron
Auger. Considerando a conservagao de energia do sistema, a energia
do elétron Auger tras consigo as informacoes quimicas do a&tomo, como
uma impressdo digital [47]. Os elétrons que incidem na amostra tém
um caminho livre de 5-20 A e a aquisicao dos dados é muito rapida. A
Figura 3.12 mostra o esquema do aparelho de AES usado no presente
trabalho.
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Figura 3.12: Esquema do aparelho de AES com a representagao do CMA.
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Figura 3.13: AES espectro da Ag.
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O AES trabalha em baixa corrente para ter uma maior resolucao
espacial e o canhao de elétrons é equipado com lentes para obter maior
foco. As lentes de eletroimas sao usadas para obter uma resolugao es-
pacial, um espelho analisador cilindrico (Cylindrical Mirror Analyzer
(CMA)) & empregado a fim de dispensar os elétrons secundarios emi-
tidos, de acordo com as energias. O CMA consiste de dois cilindros
coaxiais com um potencial aplicados entre eles, o qual serve como um
filtro deixando fluir para o detector s6 os elétrons com energias defini-
das. No presente trabalho a energia usada no canhao de elétrons é de
3 KeV e o CMA trabalha com 18 mm de distancia. O espectro do AES
da superficie da Ag é mostrada na Figura 3.13.

3.5 Efeito Kerr magneto-6ptico - MOKE

As propriedades magnéticas de filmes finos podem ser estudadas
com MOKE, o qual mede a resposta magnética do filme pela interacao
com a luz. O principio envolvido nessa medida é a proporcionalidade
entre a modificacao da intensidade e polarizacao da luz com a magne-
tizagdo do filme [51]. A luz refletida do filme magnetizado pode mudar
a polarizacao e a intensidade quando comparado ao feixe incidente,
devido a interagdo com os momentos magnéticos do material [52].

Existem trés tipos de arranjos experimentais para essa medida, sao
os chamados MOKE longitudinal, MOKE transversal e o MOKE polar.
Eles sao definidos de acordo com a diregao de magnetizagao da amostra
e a geometria da polarizacao da luz, como mostrado na Figura 3.14.

M

— M
s—polarizadoI T s—polarizadoI //L\\,
Longitudinal Polar

x
, \s wl
| —
45° s-polarizad}fy >

Transversal

Figura 3.14: As caracteristicas especificas de campo magnético e geometria
da luz para cada configuracao de MOKE.

Através da analise das respostas magnéticas nessas trés configura-
¢oes de MOKE é possivel determinar a anisotropia magnética do filme,
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bem como as diregoes do eixo facil de magnetizacdo. Na configuracao
para MOKE longitudinal o campo magnético é aplicado no plano da
amostra horizontalmente e a luz nomocromatica polarizada no mesmo
plano. Para MOKE polar a luz permanece com a mesma polarizagao,
porém o campo magnético é aplicado normal a superficie da amos-
tra. Nestas duas configuracdes resultam na mudanca de intensidade
e elipticidade da luz. J4 no MOKE transversal o campo magnético é
aplicado no plano da amostra no sentido vertical e a luz é polarizada
perpendicularmente ao plano do filme acarretando apenas mudanga na
intensidade da luz.

Basicamente, a luz monocroméatica de laser (A = 670nm) sai do
polarizador incidindo na amostra. O feixe refletido atravessa uma placa
de A/4 e um modulador fotoelastico (PEM-photoelastic modulator), que
serve para reduzir a razao sinal/ruido. Do PEM a luz passa por outro
polarizador usado como analisador, e finalmente chega ao detector. A
placa de \/4 serve para compensar a birrefringéncia provida da janela
da cAmara e a elipticidade do reflexo gerado pelo substrato metalico.
A Figura 3.15 mostra um esquema do aparelho e a representacao da
trajetoria e polarizagao da luz para medidas de MOKE.

Amostra
Polarizador
S Laser, 670 nm
V4 de 16, Analizador
comprimento '
de onda {
Detector

PEM

Figura 3.15: Um esquema sobre o arranjo e a trajetoria da luz para as
medidas de MOKE.

3.6 Preparacao da amostra

Neste trabalho foi utilizado um monocristal de prata (Ag) com a
orientagao [100] com dimensdes tipicas de = 0.1mm de espessura, =
12 mm de comprimento (eixo y) e ~ 2.5 mm de largura (eixo x).
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O corte do cristal na diregao do eixo y é [011], o que se faz necessé-
rio para a obtenc@o do coeficiente magnetoelastico unidirecional (By).
Antes da deposicao é feito um processo de limpeza no cristal, conforme
procedimentos adotados na referéncia [53].

Basicamente, o cristal é sujeito a ciclos de sputtering e annealing
até que a superficie esteja limpa, lisa e bem ordenada.

O sputtering é um processo de corrosao por bombardeamento de
ions de gas nobre acelerados contra a superficie. Neste caso o gés usado
é Argonio, através da pressdo parcial da camara (2 x 107> mbar) um
feixe de elétrons colide com o gés formando ions. Os ions, entao, sao
acelerados na direcdo da amostra danificando a superficie da amostra
devido as fortes colisGes. O processo de corrosao é usado para remover
as impurezas existentes na superficie do sélido. Para confirmar a total
remocao dos elementos indesejados sao feitas medidas de AES em toda
a extensao do cristal, como representado na Figura 3.13 que mostra o
espectro para a superficie de Ag totalmente limpa.

Depois desse processo de corrosao, a amostra é sujeita a um trata-
mento térmico (annealing) por indugdo, em que uma placa de molibdé-
nio fixada atréas do cristal é aquecida por bombardeamento de elétrons
ao ponto de induzir o aquecimento térmico por radiagao na amostra
homogeneamente. O cristal é mantido a =~ 600 K por 15 minutos, a fim
de obter uma superficie lisa e com boa organizagao cristalografica. A
qualidade da superficie do cristal é confirmada com medidas de LEED,
que apresentam a organizacao estrutural e a resolugao do padrao de
difragao como pode ser visto na Figura 3.7. Depois de o cristal estar
totalmente limpo e a superficie lisa e homogénea a deposigao por eva-
poracéo é feita, sendo que a pressdo da camara é mantida a 4 x 10719
mbar durante o processo de deposigao.
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Capitulo 4

Resultados e Discussoes

Neste capitulo serao apresentados os principais resultados de Fe so-
bre a Ag (100), bem como as discussoes de cada segao. Para isso, este
capitulo seré dividido em trés segoes, a primeira ird descrever os re-
sultados sobre a tensdo do filme e as analises estruturais, assim como
a discussao da relagao entre a deformagao, a tensao e a estrutura das
amostras. Nesta primeira parte do capitulo serd avaliado a qualidade
dos filmes depositados para o crescimento a temperatura ambiente, os
quais apresentam variacao média de tensao maior que o valor esperado.
Sera discutido também a influéncia da temperatura para o desencadea-
mento da interdifusao que ocorre durante a deposi¢cao do Fe na Ag, bem
como as consequéncias dessa interdifusao na tensao total dos filmes. Na
se¢ao subsequente serao apresentados os resultados das medidas mag-
néticas do filme e suas implicagoes. Serd mostrado que a anisotropia
magnética depende da temperatura e da espessura dos filmes, e que o
eixo de facil magnetizacao se reorienta de fora do plano para no plano
do filme, considerando a temperatura de Curie do material para cada
espessura. E, por fim, serdo mostrados as medidas de acoplamento
magnetoelastico (ME) para os filmes de ferro, o qual apresenta mu-
danca na magnitude e no sinal comparado com o valor para o material
volumétrico, mostrando a dependéncia com a espessura e a influéncia
da interdifusao em tais medidas.

4.1 Estrutura superficial, tensao e deformacao

Primeiramente o substrato é sujeito a um tratamento de limpeza,
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com ciclos de sputtering e annealing como foi detalhado na secao 3.4.
Ao atingir um grau de organizacgao e nivelamento adequado o filme en-
tao é depositado. Os filmes sao depositados em diferentes temperaturas
do substrato que variam entre 150 K a 300 K. A deposigao é feita por
evaporacao com taxa de deposigao de ~ 1,21 A/min. A espessura do
filme é calibrada por uma balanca de quartzo fixa proximo ao subs-
trato. O processo de calibragao é feito antes e depois da deposicao a
fim de ter maior precisao sobre a espessura do filme e a estabilidade da
evaporagao. As analises estruturais foram feitas com a ajuda do LEED
e AES, tanto para o cristal limpo como para a amostra ji preparada.

4.1.1 Medidas de curvatura durante o crescimento

A medida de curvatura do substrato ocorre no momento da deposi-
¢ao. A Figura 4.1 mostra a variagao da tensao do filme de Fe durante
a deposicao sobre a Ag (100) a temperatura ambiente. A figura 4.1 a)
mostra o grafico da tensao em funcao da espessura do filme para 10 MC
de Fe. Os pontos em preto mostram os dados experimentais medidos a
cada instante da deposicao e a linha pontilhada é a representagao gra-
fica da tensdo esperada devido ao casamento dos parametros de rede,
que tem como inclinagado o valor constante do misfit, b) mostra com
detalhes a variacao da tensao nas primeiras quatro camadas mostrando
um comportamento nao monotdnico inesperado.

a)
2 dop a0k Fe(10MC)/Ag

Tensdo média = + 2,1 GPa

3.01 Tensdo calculada = + 1,7 GPa

2,5 b)

€
=
Z
o ]
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2 £ A
3 s Fim da £ L
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©° 8 .
o 104 TR 2 08 ' 7
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& i deposicéo, g ~
= 054 o o I
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0 04_‘ —=—tensdo medida 2 f
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Espessura (MC) Espessura (MC)

Figura 4.1: A tensédo do filme de Fe/ Ag (100) e a tensdo esperada devido
ao crescimento epitaxial. Em a) durante a deposigao de 10 MC de ferro e b)
a tensdo de somente as primeiras quatro camadas de deposicao.
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A tensao resultante de um crescimento heteroepitaxial é a tensao
gerada pelo descasamento dos parametros de rede (linha pontilhada do
grafico). Como pode ser observado, a tensdo medida para o filme de Fe
tem comportamento muito diferente do esperado. Essa diferenca entre
as curvas de tensao é visivel durante toda deposicao. A deposicao ¢ ini-
ciada com a tensdo de tragdo no regime de submonocamadas (tp < 0,5
MC) com variagao de 46,7 GPa, que pode ser identificada no grafico
pela inclinacao positiva da curva. Essa tensao é seguida por um regime
de tensao de compressao de —0, 73 GPa que se inicia em 0,5 MC até 1,5
MC de Fe, identificado pela mudanga na inclinacao da curva de tensao
de positiva para negativa. Em seguida a inclinagao positiva, ou seja,
a tensdo de tragdo se estabelece no restante da deposicao. A tensdo
média, que é a variacao total de tensao dividido pela espessura total do
filme, é uma tensao de tragao com valor final de +2,1 GPa. Durante
toda a deposi¢ao o valor medido fica acima do valor esperado devido ao
misfit, que para Fe é +1,7 GPa. Esse comportamento nao monotdnico
e a média de tensao foram observados em todas as espessuras de Fe de-
positadas a 300 K estudadas neste trabalho. A alta magnitude do valor
médio e a troca de sinal de tensdo nas primeiras camadas do filme torna
o sistema muito interessante para ser estudado. A técnica usada para
medir a tensao do filme é muito sensivel a qualquer modificagao. Com
esta técnica é possivel identificar, por exemplo, mudancgas no modo de
crescimento do filme, distor¢oes e interdifusdo/segregacoes que possam
eventualmente ocorrer entre o filme e o substrato.

A fim de observar mudangas no modo de crescimento do filme, foram
feitas medidas de curvatura para filmes depositados variando a taxa de
deposicao e em diferentes temperaturas do substrato.

Tendo em vista que trabalhos anteriores [2, 15, 54| atribufram a
velocidade de deposigao como um pardmetro que possibilita a mudanga
no modo de crescimento do filme, foram medidas a tensao em filmes
depositados em baixa taxa de deposi¢ao. A Figura 4.2 mostra as curvas
de tensao para duas velocidades de deposicoes distintas.

Na Figura 4.2 pode ser observado que os filmes tém as curvas de
tensao semelhantes, apresentando a regiao de tensao nao monotoénica
no inicio da deposigao além da alta magnitude do valor médio com-
parado com o valor calculado. O filme depositado com velocidade de
deposicao lenta tem o valor médio de tensao de 1,8 GPa ao passo
que para a velocidade de deposicao normalmente usada no trabalho
(= 1,21 A/min) o valor de tensdo médio é 2,0 GPa. Tanto para a
deposigao com velocidade usual como para a deposigao lenta nao foram
observados nenhuma oscilagao nas medidas de MEED durante a depo-

37



Fe (10ML)/Ag

—m— Tensé&o = 1,8 GPa - veloc. = 0,068 A/min
—m— Tensdo = 2,0 GPa - veloc. = 1,1 A/min
Tensao calculada = 1,7 GPa

Variagao de tensdo (N/m)

Espessura (MC)

Figura 4.2: Comparagao da tensao do filme depositado com a taxa de de-
posigio baixa (0,068 A/min) em preto, e a taxa usual (1,1 A/min) em
vermelho, bem como a tensdo calculada.

sicdo, o que poderia identificar modificagdbes no modo de crescimento.
Pode ser observado que no crescimento lento a curva apresenta peque-
nas oscilagoes (ruido), isso ocorre devido ao longo tempo de medida
que facilita as flutuagoes e instabilidades no sistema.

Alguns trabalhos da literatura mostram que a temperatura pode
desencadear a interdifusdo dos dois materiais Fe/Ag. Os trabalhos
sugerem que em altas temperaturas de deposigao [13, 14, 16-19] ocorre
mais interdifusao entre os elementos. A fim de avaliar a presenca de
segregacao/interdifusdo nos filmes depositados a 300 K foram feitas
medidas de curvatura com o substrato em baixas temperaturas. As
medidas para diferentes temperaturas sdo mostradas na Figura 4.3.

Os pontos em preto mostram a tensdo para os filmes a 300 K, em
vermelho a 225 K, em verde para os filmes a 150 K de temperatura de
deposicao e a linha pontilhada em azul é a curva padrao calculada a
partir do misfit entre filme e substrato. As curvas apresentam algumas
mudangas dependentes da temperatura. As médias da tensdo para 10
MC sao diferentes para cada temperatura 2,1 GPa, 1,9 GPa, 1,7 GPa
para 300, 225 e 150 K, respectivamente. A Figura 4.3 mostra que as
mudangas nas curvas nao sao apenas no valor médio da tensao, mas
também no comportamento nao monotonico. O filme depositado a 150
K apresenta o comportamento completamente monoténico, assim como
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Figura 4.3: Tensao do filme para diferentes temperaturas de deposigéo.

o filme a 225 K apresenta um comportamento intermediario onde a
tensao de compressao nao é mais evidente, aparecendo como um ombro
na curva apenas.

Para o filme depositado em baixa temperatura a curva exibe maior
tendéncia de seguir a curva calculada pelo misfit, o que fica evidente
ao calcular o valor médio de tensao do filme. Essa tendéncia fica clara
para filmes mais espessos como sera mostrado na discussao desta secao,
onde mostra nos a tensao do filme de 30 MC a 150 e 300 K.

4.1.2 MEED e LEED

Para avaliar adequadamente a acuracidade da balanga de quartzo na
determinacao das espessuras dos filmes, foi realizado a deposigao de Fe
com um surfactante como percursor. De acordo com as referéncias [55—
58|, o percursor induz um crescimento de camada por camada, sendo
assim possivel relacionar as oscilagbes de MEED observadas com cada
camada completa depositada. Na Figura 4.4 é mostrado as oscilacoes de
MEED durante o crescimento de Fe sobre a Ag a 300 K, que usa como
surfactante uma camada final de oxigénio, mais detalhes do processo
pode ser encontrado na referéncia [55].

Cada periodo de oscilagao representa a formacao de uma camada
de ferro completa. As linhas pontilhadas mostram a periodicidade das
oscilagoes com um valor de 70.09 segundos. A calibragao com a balanga
de quartzo foi realizada antes e depois da deposigdo como usual. A ba-
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Figura 4.4: As variagoes da intensidade pelo tempo de deposicao de Fe
sobre Ag através de um surfactante como percursor, mostrando claramente
as oscilagoes de MEED.

langa apresentou um periodo de 71 segundos por camada, se mostrando
um bom método para determinar a espessura do filme depositado.

Para obter mais informagoes sobre a superficie, como a estrutura do
filme e a qualidade do crescimento, foram feitas medidas com LEED de
forma qualitativa e quantitativa. Para tal, foram analisadas as imagens
de padrao de difragao do filme para obter a estrutura de rede crista-
lina, um estudo sobre o padrao em diferentes momentos da deposicao
afim de ver a qualidade do crescimento do filme e por fim o célculo
das distancia intercamadas pdde contribuir quantitativamente sobre a
estrutura formada durante o crescimento.

Os padroes de LEED feitos nas amostras depositadas a 300 K séao
apresentados na Figura 4.5, bem como o mapeamento de intensidade
sobre um dos pontos de difracao a uma energia fixa em diferentes esté-
gios do crescimento.

As imagens de LEED mostram o padrao de difracdo para as espes-
suras de 0, 1, 3, 5, 10 e 20 MC de Fe com energia fixa em 66 eV. Com
a deposicao de ferro o padrao de difracao nao apresenta modificagoes
de estrutura. Conforme as camadas sdo depositadas os pontos se tor-
nam mais borrados e menos intensos chegando a desaparecer por volta
de 5 MC. A partir de 10 MC o padrao de difracdo reaparece, com a
intensidade reduzida e mais turvo. Observando o mapa de intensidade
obtido na energia 66 eV para diferentes espessuras do filme é possivel
identificar que os pontos comegam a desaparecer a partir de 3 MC. A
escala de intensidade mostra que com 5 MC o ordenamento epitaxial
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Figura 4.5: Padrao de difracdo para diferentes espessuras e o mapeamento
de intensidade no ponto (1,0) a 66 €V de energia.

é completamente perdido e a partir de 7 MC de Fe o ponto (1,0) fica
visivel novamente, restabelecendo a ordem epitaxial.

As medidas de LEED - I(V) para analises quantitativas estao apre-
sentadas na Figura 4.6, que mostram os espectros de intensidade pela
energia para os filmes com espessuras de 0, 1, 5, 10, e 20 MC. Os valo-
res das distancias verticais entre as camadas (d) sdo encontradas com
ajuste linear entre a energia e a ordem de interferéncia, a qual é deter-
minada pelos méaximos de emissao observados nos espectros, conforme
descrito na se¢ao 3.3. A medida que o filme cresce, as distancias inter-
planares caem de forma exponencial, ou seja, nas primeiras monoca-
madas as distancias sao muito proximas do valor da prata volumétrica
(d = 2.04 A) tendo uma mudanca rapida para valores proximos ao Fe
volumétrico (d = 1.43 A) [4, 5, 18]. Para filmes com espessuras a partir
de 10 MC a média os valores para as distancias verticais sdo muito
préoximos ao valor esperado para o material volumétrico.

Para baixas temperaturas de deposicao as imagens de LEED mos-
tram o mesmo padrao de difragdo, como visto na Figura 4.7. Uma
observacao interessante é que os filmes desenvolvem diferentes compor-
tamentos dependentes da temperatura de deposigao. Os filmes depo-
sitados em baixas temperaturas nao perdem o ordenamento epitaxial
durante o crescimento, como pode ser confirmado pelas imagens de
difracao para 5 MC. Os pontos se mantém visiveis durante todo o pro-
cesso e mais intensos quando comparados com o filme depositado a
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Figura 4.6: Espectro de LEED - I(V) de diferentes espessuras de Fe com a
comparagao das distancias interplanares calculadas a partir de cada espectro.
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Figura 4.7: Imagens de LEED em 5 e 10 MC de Fe crescidos a 300 K, 225
K e 150 K fixados na energia de 66 eV.

4.1.3 Espectros de elétrons Auger

Os espectros de elétrons Auger conseguem mostrar a composi¢ao
quimica das camadas superficiais do solido. Com isso foram obtidos os
espectros de Auger dos filmes de ferro para diferentes espessuras e em
filmes crescidos com diferentes temperaturas a fim de avaliar a inter-
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difusdo que ocorre com os elementos através da diferenca na cobertura
superficial para as diferentes temperaturas de deposigao.

Para filmes com poucas monocamadas a presenca dos atomos de Ag
do substrato s@o visiveis nos espectros, conforme o filme se torna mais
espesso o sinal do pico da Ag diminui até desaparecer indicando que
as camadas da superficie sao compostas apenas por Fe. De uma forma
quantitativa foi obtido a razao entre os picos dos elementos (Fe e Ag)
para filmes de mesma espessura crescidos em diferentes temperaturas.
Como os filmes tém a mesma espessura, se nao houver nenhum tipo
de segregacao, acredita-se que o sinal do pico de prata terd a mesma
intensidade, ou seja, a cobertura superficial na prata pelo ferro deve
ser a mesma independente da temperatura. A Figura 4.8 mostra os
espectros de Auger em fungao da temperatura de deposicao 300 K, 225
K e 150 K em preto, vermelho e verde, respectivamente. Como pode
ser visto, os picos da Ag nao tem a mesma intensidade. Cada conjunto
de picos representa um elemento quimico, os picos em 51, 587, 639 e
692 eV mostram a presenca de Fe na superficie, ja a Ag é representada
pelos picos em 260, 304 e 356 €V, para energias incidentes de 3 keV. A
razao das intensidades dos picos Ag/Fe pode ser determinada para cada
temperatura de deposicao, os picos escolhidos para o calculo da razao
foram 356 eV e 639 eV da prata e do ferro, respectivamente, conforme
indicado na figura. A razao para cada temperatura encontra-se no
grafico. Com o aumento da temperatura ocorre também o aumento da
razao entre os elementos, os filmes depositados a 150 K tém a razao
entre Ag e o Fe menor que os filmes depositados a 225 K, que por sua
vez é menor do que para os filmes crescidos a 300 K. Para filmes mais
finos, como com 5 MC, a diferenca nas razoes também é encontrada.

4.1.4 Correlagao entre deformacao, tensao e estru-
tura

Em crescimento epitaxial o filme cresce pseudomorfico em um subs-
trato, ou seja, com a organizagao estrutural definida pelo substrato. O
casamento das redes cristalinas determina a deformacao da rede. Essa
deformacgao na diregdo paralela ao plano do filme induz uma tensao
biaxial no filme, pelo fato de o filme estar fixo no substrato nas duas
dimensoes isotropicamente. Em outras palavras, a tensao sofrida pelo
filme durante a deposigao é, preferencialmente, devido a deformacao
que acontece no filme durante a deposigao, devido ao descasamento
das redes cristalinas entre o filme e o substrato. O misfit é calculado
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Figura 4.8: Espectros Auger para 10 MC de Fe/Ag (100) em fungdo da
temperatura.

com o valor dos pardmetros de rede do material volumétrico de cada
elemento, como mostrado na equagao 4.1

_ Asub. — Afilm (4 1)
A film

Os valores dos parametros de rede do Fe bec e da Ag fecc sao (a =
2,866 A) e (a = 4,086 A), respectivamente. A Figura 4.9 representa
a célula unitaria de cada elemento e destacado nela esta a distancia
dos vizinhos proximos que seré usada na equagao 4.1. A escolha das
distancias de primeiros vizinhos é pelo fato de o Fe ser bee e a Ag fec,
com isso o Fe faz uma rotagao de 45° em relacgdo a rede cristalina da Ag
[17, 18, 44, 45] para a deposigdo ser favoravel energeticamente. Como
representado na Figura 4.10.

Colocando os valores na Equacao 4.1 o misfit encontrado entre o
ferro e a prata ¢ de n = +0,8% [17, 18, 44, 45]resultando em um
ligeiro deslocamento da rede cristalina original do filme. O filme se
encontra em um estado distorcido. Esse estado faz com que o filme
fique tensionado tentando retornar a distdncia atomica original. E co-
nhecendo o misfit, a tensdo no filme (7) também pode ser calculada
com a equagao 4.2,
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Figura 4.9: Modelo de bolas da rede cristalina da Ag e do Fe e destacado

em azul as correspondentes distancias dos vizinhos mais proximos (axn) no
plano (100).
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Figura 4.10: Modelo de bolas do Fe depositado na prata, apresentando as
diregoes dos plano.
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onde Yg e vg sao o moédulos de Young e a razao de Potsson do substrato,
respectivamente, que sao encontrados na tabela 3.1. O valor de tensao
estimado para o Fe na Ag é de +1,7 GPa. O sinal positivo da tensao
indica se o filme ira se tracionar ou comprimir. No caso do sinal ser
positivo indica a tens@o de tragdo, caso contrario (sinal negativo) é
tensao de compressao.

As medidas de curvatura mostram a resultante das tensdes que
acontecem no processo de deposicao. Em regimes de submonocamadas
a tensao resultante é devido a variacao da tensao superficial do subs-
trato, que se modifica com a presenga de um corpo na vizinhanga; apos
essa etapa, & medida que a deposi¢ao continua a tensao se torna devido
ao descasamento das redes que acontece durante todo o processo.

As medidas de curvatura para os filmes de ferro depositados em
temperatura ambiente apresentam um comportamento inesperado. A
curva de tensdo mostra no regime de submonocamadas (até 0,5 MC)
a alta tensao de tragao, que é seguida por um regime de compressao
nao esperado. Esse comportamento compressivo é observado entre 0,5
e 1,5 MC independentemente da espessura final do filme. A tensao se
inverte novamente em tragao que permanece durante todo o processo
alcangando um valor médio de +2,1 GPa. A variacdo da tensao (A7) é
atribuida a integral da tensao do filme (7r) em camadas epitaxiais, ou
seja, AT = A(7ptp). Portanto, a inclinagao da curva indica a tensao
do filme. Comparando a tensao induzida no filme com o valor calculado
pelo misfit o valor obtido pelos experimentos tem magnitudes maiores.
Podemos concluir que outros fatores influenciam o filme para ter esse
aumento na magnitude da tensao, bem como para essa mudancga de sen-
tido da curva da tensao induzida. Como a medida de tensdo é sensivel
a qualquer alteracao durante a deposicao é importante considerar tais
efeitos como mudanga no modo de crescimento, eventuais distor¢oes ou
interdifusao entre os materiais [1, 8, 30, 59].

Com a técnica de curvatura do substrato é importante ter certeza
que o filme nao ¢é influenciado pelo curvamento do cristal. Em outras
palavras, o substrato nao pode encurvar o suficiente para diminuir a
tensao do filme. Para isso Ibach [1] reportou a variagdo da deformagao
que ocorre na superficie do cristal, comparado com a deformagao na
linha central do substrato. Considerando uma folha de metal com es-
pessura t, como sendo o substrato, a deformagao medida nessa técnica

A

é no centro da folha, chamada aqui de plano neutro, como pode ser
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visto na Figura 4.11. Na superficie do substrato a deformacao varia
com relacao ao valor no plano neutro. A deformacao na superficie va-
mos chamar de € como representado na figura pela linha pontilhada
no sentido vertical da folha e as flechas mostram a diregao que varia a
deformacgdo. Aqui consideramos apenas o substrato porque a espessura
do filme pode ser desprezivel quando comparado com a espessura do
substrato. O valor R da figura representa a curvatura do substrato.
Temos que verificar se a variagao da deformagao na superficie é grande
o suficiente para alterar a tensao do filme. Para isso usamos a Equacao
4.3, que relaciona a deformacao na superficie com a curvatura que o
cristal sofre. A deformacao superficial (¢) sera da ordem de 1x 1076, se
considerarmos a curvatura do cristal durante a deposigdo de 10 MC de
Fe, que experimentalmente teve a variagao total da tensao de 3 N/m.
Essa tensao é encontrada devido a uma curvatura no cristal de 40 Km.

X3

£ (x3) Plano neutro

Figura 4.11: Esquema, exagerado, tirado da ref.[1], que mostra a variacao
da deformag&o nas extremidades do cristal.

R+ 5

2
€= . 4.3
- (43)
O valor encontrado para a deformagao na superficie do substrato é
negligenciavel comparado com a curvatura do cristal, garantindo que
o filme nao sofre nenhuma interferéncia devido ao encurvamento do

substrato.

Nesta técnica também é importante analisar qualquer mudanca
brusca na tensao para ver se o filme sofreu algum tipo de quebra ou
rachaduras durante a deposicao, como ja foi reportado na literatura em
filmes de Fe sobre W(110) [8]. As distorgdes ou a rachadura do filme,
podem ser identificadas com métodos de imagens como LEED e/ou
STM que mostram a qualidade do filme depositado. Para o estudo
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mais detalhado deste efeito no sistema Fe/Ag (100) foram apresenta-
dos na Figura 4.12 a) imagens de LEED com o padrao de difragao para
1, 2, 3 MC. Como pode ser visto as imagens nao apresentam pontos
adicionais ou esticados que indicariam distor¢ao do filme. A imagem
de STM da figura b) é uma imagem de (80 x 80) de area para 2 MC de
Fe sobre Ag adquiridas da referéncia [2], que confirmam a inexisténcia

de rachaduras que poderiam surgir no momento da inversao da tensao
do filme.

1MC 2MC 3MC

Figura 4.12: Imagens de Fe/Ag (100) depositados a 300 K a) de LEED e b)
de STM extraida da ref[2].

Concluimos a partir desses resultados de LEED e da imagem tirada
da referéncia citada, que a compressao da tensao nao é resultado de
rachaduras ou ruptura do filme.

Para a investigagao da mudanga no modo de crescimento alguns tra-
balhos atribuem & velocidade de deposicao um dos aspectos importantes
que possibilitam a mudanga no modo de crescimento [60]. Quando a
deposigao se da com 0.2 nm/min o modo de crescimento encontrado
para o Fe em Ag é do tipo Stranski-Krastanov [2, 15], j4 o modo en-
contrado para filmes depositados mais lentamente foi o de camada por
camada [54], quando por exemplo a deposigdo é com 0.02 nm/min. As
medidas de curvatura feitas com diferentes velocidades de deposicao
apresentaram comportamento de tensao idéntico como ja foi visto na
subsecao de resultados. Esse resultado indica que a mudanga de modo
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de crescimento nao pode ser confirmados, uma vez que a tensdao do
filme nao mudou. Com isso é valido afirmar que a tensao de compres-
sao que ocorre inesperadamente no inicio da deposi¢ao nao é atribuida
4 mudangas do modo de crescimento.

As curvas de tensdo para diferentes temperaturas de deposigdo mos-
tram mudancas de comportamento, como apresentam os resultados de-
pendentes da temperatura. O filme a 150 K nao apresentou tensao de
compressao e seguiu uma tendéncia em acompanhar a curva estimada
pelo misfit. Essa tendéncia fica bem evidente em filmes mais espessos
como mostrado na Figura 4.13; a curva de tensao para 30 MC de Fe a
150 K e a 300 K.

Fe (30 MC)/ Ag

—m— 300K - tensdo = +2,1 GPa
| —=— 150K - tensao = +1,7 GPa
- - - Tens&o calculada = + 1,7 GPa

Variagao de tenséo (N/m)

0 10 20 30
Espessura (MC)

Figura 4.13: Tensao de 30 MC de Fe sobre Ag(100) depositados a 300 K em
preto e a 150 K em verde.

E importante destacar que o modo de crescimento para 300 e 150
K é o mesmo, como foi comprovado em trabalhos anteriores. Dézsi et
al. [2] mostraram através de imagens de STM e algumas evidéncias en-
contradas em espectroscopia de Mossbauer que o modo de crescimento
do Fe em Ag a 300 K pode ser caracterizado como do tipo Stranski-
Krastanov (SK), ja com técnicas de espalhamento, Canepa et al. [15]
sugeriu que também a 135 K o modo de crescimento do Fe na Ag é SK.
Entao, embora o modo de crescimento nas temperaturas 150 a 300 K
nao mudou, a tensao do filme durante a deposicao foi modificada em
funcdo da temperatura de crescimento. O sistema Fe/ Ag (100) é um
sistema muito estudado pela formagao peculiar na interface dos mate-
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riais. Estudos mostram a ocorréncia de interdifusdo ou segregacao dos
metais durante a deposi¢ao. Essa interdifusao esta diretamente ligada
com a temperatura do sistema. [13, 14, 16-20]

As analises dos espectros de Auger ajudam no estudo da segrega-
¢do dos materiais. As amostras indicam que em baixas temperaturas
de deposicao ocorre maior cobertura da prata pelo ferro, a razao en-
tre os picos de intensidade de prata e ferro aumentam com o aumento
da temperatura, indicando que acontece maior interdifusdo durante a
deposigao a 300 K quando comparado com os filmes depositados a 150
K. Sabendo que o AES é uma técnica de superficie, quando feitos os
espectros para filmes mais espessos espera-se que o pico da Ag desapa-
rega por completo, porém quando olhamos os espectros para 30 MC,
nota-se que o pico da prata permanece visivel para filmes depositados
a 300 K, como pode ser visto na Figura 4.14.

Fe (30MC)/Ag
——dep. a 300K
—~  -3000 —— dep. a 150K
=
© rowt Al Awm»—vw
[
3 -3500
[0}
o
[} A
iy
& -4000
5 Ag
£
-4500

0 200 400 600 800 1000
Energia (eV)

Figura 4.14: Espectro Auger de 30 MC de Fe sobre Ag(100) depositados
a 300 K em preto e a 150 K em verde. A posigdo do pico que representa a
prata na superficie esta destacado em vermelho.

E intrigante a presenca do pico de Ag em amostras com 30 MC de
Fe depositadas a 300 K, o qual nao é observado para filmes depositados
a 150 K. Alguns estudos [3, 21, 22] mostram, com argumentos teoricos,
a possibilidade de segregacao dos elementos. Considerando por sim-
plicidade apenas as energias livres de superficie calculadas por Nilekar
e co-autores [3] atraves de LDA (local spin density approzimation) a
energia livre de superficie do Fe (100) (1,82 eV /atomo) e da Ag (100)

50



(0,83 eV /atomo), com isso para minimizar a energia do sistema a Ag
prefere ficar na superficie, ou seja, a prata tem menor energia superficial
que o Fe. Considerando, agora, os céalculos da energia de segregacao
de superficie, mostrada na figura 4.15, que é resultado da diferenca
entre a energia de quando a impureza (o material depositado) esté na
superficie e a energia de quando a impureza esta dentro do volume do
substrato. A matriz retirada da referéncia 3] mostra um padréo de
cores para as energias de segregacao em que as colunas sao os materiais
a serem depositados (solute) e as linhas sdo os substratos (host). As
energias de segregacao positivas sao caracterizadas com a cor verme-
lha, as azuis representam as energias de segregacao negativas, e a cor
branca significa sem segregacao.

hep w1 I ]
[ |

bee v

Host [fec(1 0 0), bee (1 0 0), hep (1 0 10),]

fece m
fee au

Figura 4.15: Matriz do calculo da energia de segregagio retirada da ref [3].

Para Fe sobre a Ag a energia de segregacdo é negativa, isso signi-
fica que as impurezas de Fe tém preferéncia a entrar no volume de Ag,
para minimizar a energia do sistema. Como esses calculos sao para um
sistema com apenas uma monocamada, para um filme mais espesso es-

o1



ses resultados sao inconclusivos. Para se ter uma idéia de como ocorre
a interdifusao para filmes mais espessos foram removidos as camadas
mais proximas da superficies e foi analisado a composi¢ao quimica no-
vamente com Auger. Em um filme de 30 MC depositado a 300 K foram
removidas poucas camadas superficiais com um curto sputtering de 3
minutos e posterior a esse procedimento o espectro de elétrons Auger
dessa amostra foi analisado. O resultado comparativo de antes e apos
a remocao das camadas superiores é mostrado na Figura 4.16.

Fe (30MC)/Ag(100) - 300 K

-2500

como crescido
—— depois do sputtering (3min)

-3000 A
-3500 T

Ag

Intensidade (uni. arb.)

T T T T T
0 200 400 600 800 1000
Energia (eV)

Figura 4.16: Espectro de Auger para o filme de 30 MC crescido a 300 K, em
preto é a medida imediatamente ap6s o crescimento e em vermelho a medida
depois de um curto sputtering.

Pode ser visto com destaque na figura o pico de prata que aparece
para o filme como crescido a 300 K que desaparece ao remover as ca-
madas superiores do filme. Isso sugere que o sinal que é observado no
espectro se refere a atomos situados na superficie do filme. Com isso
podemos afirmar que alguns 4tomos de Ag se deslocam para a superficie
do sistema, ou seja, ha a segregagao de atomos de Ag sobre o filme de
Fe quando a energia térmica é suficiente. E importante ressaltar que os
mecanismos dindmicos na interface ainda precisam ser estudados, mas
que tendo uma temperatura adequada no sistema alguns atomos de Ag
conseguem chegar & superficie do filme para minimizar a energia total
do sistema.

Com isso podemos concluir que o comportamento de inversao da
tensao e a alta média de tensao para os filmes crescidos a 300 K ocorre
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pela interdifusao que acontece ao se depositar o Fe sobre Ag e a presenca
de Ag na superficie do filme.

As medidas de LEED indicam que o Fe cresce comensuravelmente
sobre a Ag com estrutura (1 x 1), que relaciona a razao da célula uni-
taria do filme com relagao a do substrato, ja previsto na literatura
[20, 44, 61, 62]. O mapeamento [17] no ponto [1,0] feito para os filmes
depositados a 300 K para cada camada durante a deposi¢ao mostra a
perda de sinal dos pontos de difracao entre 3 e 7 MC. Essa perda da in-
tensidade e da visibilidade dos pontos é o resultado da perda da ordem
epitaxial que ocorre nesse periodo, isso pode estar ligado & superpo-
sicao das redes cristalinas ou da obstrugao devido a interdifusao que
ocorre nesta temperatura. Essa ultima hipotese é sustentada pelo fato
de os filmes depositados a baixas temperaturas nao apresentarem esse
comportamento. Os filmes a 225 e 150 K nao apresentaram perda do
padrao cristalografico, apenas mostraram a diminui¢ao da intensidade
dos pontos com o aumento da luminosidade do plano de fundo.

Com as medidas de LEED-I(V) temos acesso & distancia perpendi-
cular a superficie que pode ser relacionada com a deformagao perpendi-
cular (e ). De acordo com a teoria de elasticidade em meios continuos,
a deformagéo (e, ) que ocorre perpendicularmente a superficie do filme
pode ser calculada & partir da deformagao (e/,) que ocorre no plano do
filme com a equacao abaixo, conforme comentado no capitulo 2,

—2 —2
€L=7 _Vye// ou € =e€33= 010112 m, (4.4)

onde c19 e ¢q1 sao as constantes elasticas do Fe e valem 230 e 134 GPa
[4], respectivamente. O valor obtido para e¢; é —0,9% o que indica
que o espagamento vertical se alonga na direcao perpendicular em 1,42
A. Esse valor é muito proximo da distancia intercamadas do volume
bee de Fe (1,43 A), sendo entao dificil de ser detectado por medidas
de LEED devido ao erro experimental. Das medidas quantitativas de
LEED ¢ interessante notar que as espessuras intermediarias entre 1 e
10 MC nao apresentam distancias comparéveis nem com o solido de Ag
nem ao solido de Fe o que dificulta a utilizagao desses resultados. Essa
discrepancia nos valores intermediarios pode ser causada pela interdi-
fusdo/segregagao que ocorre entre a Ag e o Fe.
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4.2 Anisotropia magnética de filmes de Fe

4.2.1 Medidas de efeito Kerr magneto-6ptico

A anisotropia magnética dos filmes foram analisadas através de me-
didas do efeito magneto-optico Kerr (MOKE) nas trés configuragoes
possiveis, longitudinal, transversal e polar. Os modos transversal e lon-
gitudinal sao sensiveis ao comportamento magnético no plano da amos-
tra, ja o MOKE polar mostra a resposta magnética quando o campo
magnético externo é perpendicular ao plano da amostra. Analisando os
trés modos de operagdo para MOKE a anisotropia magnética do filme
bem como as direcoes dos eixos de facil magnetizagao podem ser deter-
minadas. Para ferro volumétrico bcec a magnetizagao é no plano com
o eixo facil na diregao [100] [63], para filmes de Fe a anisotropia varia
conforme a espessura, ja documentado por Sommers e co-autores [64].
Outros parametros também sdo muito importantes para a determina-
¢ao da magnetizacdo dos filmes, como a temperatura de deposicao, a
velocidade de crescimento dos filmes entre outros. [17, 45, 65]

Filmes de ferro mais espessos que 10 camadas atémicas apresenta-
ram curvas de histerese apenas nos modos longitudinal e transversal,
ou seja, os filmes tém magnetizacdo no plano da amostra. A Figura
4.17 mostra as curvas de histerese do filme de 10 monocamadas depo-
sitados a 300 K, bem como o desenho esquematico de como é aplicado
o campo magnético externo. Como pode ser visto na figura, o MOKE
longitudinal mostra campo remanente e a forma retangular da curva
ligeiramente inclinada, ja para MOKE transversal, onde o campo mag-
nético é aplicado na diregao [100], a curva tem a forma retangular mais
acentuada com o campo remanente maior. Podemos observar também
os campos coercivos das duas curvas apresentadas, em que o campo é
maior na dire¢ao longitudinal do que para a curva de MOKE trans-
versal. E interessante observar que devido a espessura fina dos filmes
a saturacao da magnetizacao é alcancada rapidamente, por volta de
10 mT, e que a saturacao nao é constante tendo uma leve inclinacao;
isso pode ser atribuido a nao homogeneidade dos filmes. Os filmes
com mesma espessura crescidos a diferentes temperaturas de deposig¢ao
apresentaram comportamento semelhante de magnetizacao. No modo
MOKE polar nao foram observados curvas de histerese, sendo o filme
nao magnetizado perpendicular ao plano da amostra, para tais espes-
suras e temperaturas de deposicao.

Para filmes mais finos que 10 MC foram feitas medidas dependendo
da temperatura, pois para tais filmes ocorre a reorientagao dos spins
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Figura 4.17: a) um esquema das diregdes do campo magnético aplicado no
cristal para as medidas de MOKE b) curvas de histerese de Fe 10MC crescido
a 300K MOKE longitudinal e transversal em preto e vermelho, respectiva-
mente.

influenciados pela temperatura [64]. Os filmes depositados a 300 K
apresentaram magnetizagao no plano a partir de 5 MC, sendo abaixo
de 3 MC paramagnéticos a tal temperatura. Resfriando-se a amos-
tra para temperaturas abaixo da temperatura de Curie para 3 MC a
magnetizagdo do filme é fora do plano do filme. Os filmes de 5 MC
apresentam um comportamento interessante o qual depende da tempe-
ratura, como pode ser visto na Figura 4.18.

Para o filme depositado a 150 K a magnetizagao depende totalmente
da temperatura. Medindo a magnetizagdo como é crescido, & 150 K,
a magnetizacao é fora do plano. Apods o tempo adequado em que a
amostra retorne a temperatura ambiente, 300 K, o filme apresenta a
magnetizagao no plano da amostra com componente fora do plano. Essa
inversao na magnetizagao é um processo reversivel como pode ser visto
pela curva de magnetizagao de quando a mesma amostra é novamente
resfriada a 150 K, onde a magnetizagdo se reverte novamente a ser
totalmente fora do plano. A Figura 4.18 mostra os trés modos de
operagao, polar (preto), longitudinal (vermelho) e transversal (verde),
para cada um dessas etapas descritas acima, mostrando a dependéncia
da magnetizacao com a temperatura.

4.2.2 Magnetizacao dependente da temperatura

As curvas de histerese mostradas para 10 monocamadas de ferro
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Figura 4.18: Representagdo das curvas de histerese para filmes de 5 MC
depositados a 150 K a) como depositado, b) a 300 K e ¢) a 150 K novamente.
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confirmam que o eixo facil de magnetizagdo do ferro esta na direcao
[100] no plano do filme, assim como para filmes mais espessos, como
ja foi observado em trabalhos anteriores. O campo coercivo muito pe-
queno mostra que esse material € um ferromagneto mole, ou seja, pre-
cisa de pouca intensidade de campo magnético externo para saturar a
magnetizacao dentro do filme.

O comportamento peculiar que pode ser discutido aqui sao os resul-
tados para 5 MC. A reorientacdo da dire¢do do eixo facil de magneti-
zagao de fora do plano para dentro do plano da amostra é chamada de
transicdo de reorientacdo de spin, spin reorientation transition (SRT).
Para Fe em Ag (100) depositado a 300 K é observado que o filme apre-
senta magnetizacao perpendicular ao plano da amostra em espessuras
< 3 MC, levando em consideragao a temperatura de Curie do filme.
E apresentado na literatura que a temperatura de Curie para filmes a
partir de 5 MC de Fe/Ag(100) ¢ 1000 £ 100 °C, semelhante ao valor do
material volumétrico; para filmes mais finos o valor da temperatura de
Curie cai para temperaturas menores que 100 K [66]. A reorientacao
da magnetizagao de perpendicular para no plano da superficie do filme
acontece entre 4 — 6 MC[44, 64, 65, 67]. Para temperaturas de depo-
sicdo abaixo de 300 K a reorientagao retarda [19, 45, 68]. Isso ocorre
porque em filmes finos em baixas temperaturas a contribuicdo da ani-
sotropia magnetocristalina, que favorece a magnetizagao perpendicular
ao plano da amostra, se sobrepoe & desmagnetizagao e alinha a mag-
netizagao da amostra perpendicular a superficie da amostra. Nossos
resultados estao de acordo com os resultados encontrados na literatura
[17, 45, 64, 65, 69]. Os resultados apresentados no presente trabalho
também constataram que o SRT é reversivel para o filme de 5 MC, o
qual apresentou o eixo de facil magnetizagao perpendicular ao plano
do filme quando submetido a temperatura de 150 K, porém a 300 K
o filme apresentou componentes de magnetizagao tanto perpendicular
como no plano da superficie do filme, sendo este revertido ao retornar
a temperaturas baixas. As espessuras exatas de SRT ainda ndo podem
ser definidas pois muitos outros fatores contribuem para tal efeito, tal
como a interdifusao e a morfologia do filme.

4.3 Propriedade magnetoelastica do Fe

4.3.1 Medida de curvatura induzida pelo acopla-
mento magnetoelastico
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O acoplamento magnetoelastico para filmes finos difere da magne-
tostric¢do do material volumétrico (2.3). A fim de encontrar o acopla-
mento magnetoelastico dos filmes de Fe sobre Ag para cada espessura,
foram feitas medidas de curvatura do cristal que mostram a variagao da
tensao magnetoelastica dos filmes no processo de magnetizagao. Com
a variacdo da curvatura é possivel descobrir os coeficientes magnetoe-
lasticos, que determinam diretamente o acoplamento magnetoelastico
dos filmes. Os coeficientes magnetoelasticos foram encontrados para
diferentes espessuras de filme e para filmes crescidos em diferentes tem-
peraturas, a fim de analisar a influéncia da interdifusao no acoplamento
magnetoelastico dos filmes. A Figura 4.19 mostra a variacao da tensao
magnetoelastica de 10 MC de Fe depositados a 300 K. Para encontrar o
B, o campo magnético externo varia desde a posigao paralela ao plano
[100] para a posigao paralela ao plano [010]. A curva em preto é a me-
dida de tensao em fungao do tempo durante a magnetizacao ao longo
do eixo y, variando nos sentidos para cima e para baixo, e mudando-se
a direcao para ao longo do eixo x, variando também o sentido para a
esquerda e para a direta. A curva em azul é a resposta do MOKE, o
qual assegura a saturacao da magnetizagao no filme durante a medida.

Fe(10MC)/Ag

0,015
0,010 _
0,010 - %
" M M s
— 0,005 - TM l 0,005 5
£ o
< S
0,000 -3
D
C
2
= -0,005 | 0005 £
L
X
0,010 1 ®}
el 0,010 =

0,015

Tempo

Figura 4.19: Curva da tensao magnetoelastico de 10 MC de Fe depositados
a 300 K.

A variagao total da tensao ME, indicada na figura, é de At =
—0.0037N/m, a qual dividida pela espessura total do filme encontra-
se o valor do coeficiente correspondente. Para 10 MC o coeficiente
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tem valor de By = —2,5MJ/m3. O coeficiente encontrado tem va-
lor absoluto menor que o valor para o material volumétrico de Fe
(B = —3,4MJ/m?). A influéncia da interdifusdo no acoplamento
magnetoelastico foi analisado ao comparar filmes de mesma espessura
crescidos em temperaturas diferentes. A Figura 4.20 mostra as medidas
de tensdo para o coeficiente B; para filmes crescidos em 300 e 150 K.

Fe (30 MC)/ Ag
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-0,20 T t i
Tempo

B, = + 25 MJ/m’

Tensdo magnetoelastica (N/m)

Figura 4.20: Tensao magnetoelastica de 30 MC de Fe depositados a 300 K,
em preto, e a 150 K, em verde.

A Figura 4.20, mostra o acoplamento magnetoeléastico de dois filmes
de 30 MC. Como pode ser visto, o acoplamento magnetoelastico tem
sinal positivo e a magnitude dos dois filmes é diferente. Os filmes
depositados a 150 K apresentam o valor absoluto para o coeficiente
ME menor do que o filme depositado a 300 K. A diferenca de sinal
entre filmes de diferentes espessuras é discutido na subsegao seguinte,
bem como a influéncia da interdifusao para tais coeficientes.

4.3.2 Dependéncia com a temperatura e consequén-
cia da interdifusao

Como visto na secao 2.3 o coeficiente magnetoeléstico medido By
depende da deformagao devido ao crescimento epitaxial do filme. Como
discutido na referéncia [70] a deformagao do crescimento epitaxial tam-
bém depende da espessura do filme, com isso a comparacao do coe-
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ficiente ME para cada espessura é apresentada na Figura 4.21, onde
mostra nos os resultados dos coeficientes em fun¢ao da deformagao (g)
obtidos do crescimento dos filmes.
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Figura 4.21: O coeficiente de acoplamento magnetoelastico By em fungao
da deformagao no plano (g) dos filmes para diferentes espessuras de Fe de-
positados a 300 K.

Como é possivel perceber através do grafico, o coeficiente nao tem
clara relagao com a deformagao, ou seja, nao tem a dependéncia linear
com ¢ como descrito anteriormente (capitulo 2), bem como com a es-
pessura dos filmes. A figura também mostra que houve uma inversao
no sentido da tensao, em que depois de 20 MC o valor se torna positivo,
indo em contraste com sinal do material volumétrico de Fe. Esse tipo
de inversdo ja foi observado antes em sistemas tais como Fe/W (100),
Ni/Ir (100), Co/W (100), entre outros [8, 23, 30, 31, 37].

Outra observagao é a magnitude gigante do coeficiente para 30 MC
que volta a ter valores menores como é visto para filmes de 40 MC.
Essa estranha variagdo na magnitude e também no sinal dos coeficientes
indicam que o sistema sofre influéncia de outras naturezas.

Com esse resultado se pode considerar a contribui¢ao nao apenas
da deformagao no plano do filme como da interdifusao presente neste
sistema. Os resultados dependentes da temperatura de deposi¢ao mos-
tram que apesar de ndo modificar o sinal do B; a interdifusao clara-
mente aumenta a magnitude da tensao magnetoeléstica.

Estudos recentes mostram que algumas ligas de Fe tém a magne-
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tostriccio gigante, tais como FeGa, FeGe, FeAl [71-75]. O aumento
do coeficiente de magnetostric¢ao, nesses casos, é devido a mudanga na
rigidez do filme de Fe; isso ocorre pelo reposicionamento dos atomos na
presenca de impurezas na rede de Fe, como é explicado teoricamente
em alguns trabalhos [71, 75]. Uma grande magnetostric¢ao também
pode ser encontrada em ligas com metais pesados, como com Tb e Sm,
os quais tém um forte acoplamento spin-orbita [76].

Consideragoes sobre a formagao de liga de Fe e Ag foram feitas para
explicar a origem desse acoplamento magnetoelastico gigante, porém é
dificil a comprovagao sabendo que os elementos sao imisciveis [2, 77].
A presenca de atomos de Ag segregados na superficie do filme pode
ser um importante guia para encontrar a explicagao fisica dessa grande
magnitude para 30 MC.

Contudo, esta é a primeira vez que se observa a influéncia direta
da interdifusdo no acoplamento magnetoelastico de um material. As
conclusoes que podemos tirar é que o sistema Fe/Ag(100) fica longe da
simplicidade. A consideracao da interdifusdo é um grande passo para o
entendimento do comportamento magnetoelastico do filme, bem como
sua dependéncia com a deformagao do filme.

61



62



Capitulo 5

Conclusoes

Neste trabalho, filmes finos de Fe foram crescidos epitaxialmente
sobre Ag (100), com a subsequente caracterizacao estrutural e mag-
nética dessas monocamadas. O crescimento dos filmes foi investigado
através de medidas de curvatura, o qual pode determinar a tensao do
filme durante a deposicao. Depois de crescidos, os filmes foram caracte-
rizados com medidas de MOKE, LEED, espectroscopia Auger e tensao
magnetoelastica. Os resultados experimentais mostraram a variagao de
tensao com relagao a tensao esperada devido ao descasamento das redes
cristalinas. A tensao do filme de Fe durante o crescimento apresenta
um regime em que ocorre tensao de compressao, entre 0,5 e 1,5 ML, esse
comportamento nao é previsto pela curva calculada, bem como um alto
valor médio de tensao foi obtido para todas as espessuras estudadas.

Esse comportamento de tensao foi encontrado também para filmes
com diferentes velocidades de deposigao, o que mostra a invariancia no
modo de crescimento. A variacdo no comportamento da tensdo dos
filmes foi encontrada ao se variar a temperatura de deposicao. As mo-
dificagoes na temperatura de deposigao levantam davidas sobre o modo
de crescimento dos filmes, porém trabalhos anteriores [2, 15] mostram
que nesse regime de temperaturas o crescimento epitaxial é o mesmo,
do tipo Stranski-Krastanov. Os experimentos feitos para este traba-
lho mostraram que filmes depositados em baixas temperaturas apre-
sentaram um comportamento monoténico de tensao e maior cobertura
superficial de Fe sobre a Ag, como mostram os calculos da razao das
intensidades nos espectros de Auger. As medidas de tensao combinadas
com os espectros Auger em diferentes temperaturas indicam que o Fe
sobre a Ag sofre um processo de interdifusdo com o surgimento de uma
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camada de Ag na superficie do filme.

As imagens de LEED nao apresentaram resultados significativos
com relacdo a interdifusdo que ocorre preferencialmente em altas tem-
peraturas de deposi¢ao. As medidas quantitativas de LEED, que mos-
tram as distancias verticais dos filmes apresentaram um regime inter-
mediario entre 1 MC & 10 MC em filmes a 300 K, em que os valores
migram da Ag para os valores do Fe volumétrico.

Nas medidas magnéticas feitas com MOKE, o comportamento mag-
nético foi o esperado para os filmes de Fe (100). Os filmes até 3 MC
tém a magnetizacao na dire¢ao perpendicular ao plano da amostra para
temperaturas abaixo da temperatura de Curie, sendo este paramagné-
tico & temperatura ambiente. A magnetizacao sofre inversao de fora do
plano para dentro do plano da amostra para filmes entre 4 a 7 monoca-
madas dependentes da temperatura. Com 7 MC ou mais, os filmes tém
a magnetizagao totalmente no plano da amostra, independentemente
da temperatura, com o eixo facil paralelo a dire¢ao [100] do eixo cris-
talografico. Devido aos altos valores da tensao do filme e da falta de
linearidade do tensdo/deformagéo as medidas de acoplamento magne-
toeléstico apresentaram resultados peculiares, princialmente em filmes
mais espessos, como 30 MC, em que foi mostrada a mudanga no sentido
do acoplamento magnetoelastico e um grande aumento em sua magni-
tude. Os valores obtidos experimentalmente para os coeficientes ME
nao apresentaram nenhuma relagao linear com a deformacao no plano
dos filmes mostrando a alta complexidade dos filmes. Alguns estudos
com ligas de Fe apresentam um acoplamento ME gigante, com coefici-
entes muito maiores que para o Fe puro. As ligas de Fe com terras raras
sao famosas por apresentarem esse comportamento devido ao forte aco-
plamento spin-orbita, ja os elementos menores como Ga, Ge ou Al tém
o acoplamento ME modificado devido a contribuicao elastica, ou seja,
a mudanca na rigidez do material [71-76]. A relagdo da deformacao
e By do filme de Fe/Ag (100), bem como a tendéncia dos valores do
coeficiente com a espessura nao podem ser predeterminadas, sao ne-
cessarios estudos mais aprofundados sobre a interdifusao e segregacao
que ocorre durante a deposicao dos filmes, para assim, conseguir resul-
tados mais solidos sobre o ME. Porém, é importante salientar que a
influéncia da segregacao sobre o efeito de acoplamento magnetoelastico
é inédito, sendo esse um interessante topico para investigacoes futuras.
O sistema simples Fe/ Ag (001), como foi dito, esta longe da simplici-
dade. Com estudos desde 1982 [61] ainda hoje existem pontos obscuros
que podem ser a chave para esses comportamentos particulares. Um
sistema tao primordial que ainda consegue abrir caminhos para muita
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pesquisa fundamental e de aplicacao.
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