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Resumo

O sucesso obtido, recentemente, na aplicagdo do modelo moével de Preisach
(MMP) em materiais nanocristalinos motivou-nos a aplicar o modelo em outros sistemas.
Preparamos filmes finos de SmCo pelo processo de spuliering. As caracterizagdes da
composigdo e da espessura do filme foram feitas por medidas de retroespalhamento
Rutherford (RBS) e/ou por medidas de espectroscopia de energia dispersiva (EDS).
Quando foram comparados os resultados estavam em completo acordo. Determinamos a
textura e a composi¢io dos filmes por difragio de raios X, associada a simulagdo pelo
método Rietveld. A caracterizagdo magnética dos filmes foi feita utilizando um eletroima
com magnetdmetro de amostra vibrante (MAV).

Foram encontradas trés fases nos filmes: SmCos, SmCo; ¢ uma fase amorfa. As
fases duras, com estruturas SmCos ¢ SmCo-, revelaram-se fortemente acopladas. Os
filmes que foram depositados a 500°C mostraram forte acoplamento entre a (s) fase (s)
dura (s) e mole, enquanto os que foram depositados a 350°C apresentaram um pequeno
acoplamento entre a (s) fase (s) dura (s) e mole. Um simulador foi desenvolvido e
implementado para a aplicagéo do MMP. Este programa apresenta tré€s caracteristicas
extremamente importantes, em relagdo ao anteriormente disponivel: alta velocidade de
processamento, maior precisdo nos calculos e generalizagdo na entrada de dados
experimentais. Ao aplicar o modelo de Preisach, as diferen¢as entre os dados
experimentais e simulados foram menores no ¢aso em que o acoplamento entre as fases
duras e mole é pequeno. As dificuldades com 0 modelo foram associadas a representagéo,

através de uma gaussiana, das interagdes e a complexidade microestrutural dos filmes.




Abstract

The success that was recently obtained in applying the moving Preisach model
(MPM) to nanocristaline materials motivated us to apply the model to other magnetic
systems. SmCo thin films were prepared by sputtering. Rutherford backscattering
spectroscopy (RBS) and energy dispersive spectroscopy (EDS) were used to characterize
the composition and the thickness of the films and excellent results were obtained by
using both techniques. Composition and texture of the films were determined by X-ray
diffraction, associated with simulation using the Rietveld method. Magnetic properties of
the films were measured using a vibrating sample magnetometer (VSM) mounted in an
electromagnet.

The analyses showed that three phases are present in the films: SmCos, SmCosy
and one amorphous phase. The hard phases, with structures SmCos and SmCos, are
strongly coupled. The films that were deposited at 500°C show strong coupling between
the hard phase(s) and the soft phase, while the films deposited at 350°C show reduced
coupling. A software which simulates the MPM was developed with three extremely
important characteristics: high processing speed, good calculating precision and
generalization of input data. On using the simulation Preisach model, we noted that the
difference between experimental data and simulation is smallest when the samples have
reduced coupling between hard phase and soft phase. Then, we concluded that the
difficult in using the model was associated with the representation, in terms of a gaussian,

of interactions and the complexity of the microstructure in the films.
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I-Introducio

Os primeiros trabalhos no IFUSP envolvendo ligas de terra rara (TR)-metal de
transicdo, foram realizados no Laboratério de Materiais Magnéticos (LMM) no ano
1984 com a produgo de ligas por resfriamento rapido, utilizando um melt-spinner. A
partir desse inicio, o grupo produziu varios trabalhos sobre ligas de NdFeB, PrFeB,
SmFeTi e SmCo. Muitos destes trabalhos geraram dissertagdes de mestrado e teses de
doutorado[1,2].

Estudos em ligas de SmFeCo foram realizados recentemente em materiais
nanocristalinos. Os materiais produzidos consistem em uma fase magneticamente
dura acoplada via exchange ou troca a uma fase de alta permeabilidade. Materiais que
apresentam acoplamento forte entre fases magneticamente dura e de alta
permeabilidade sdo conhecidos como exchange spring magnel ¢ possuem importantes
aplicagdes tecnologicas. Estes estudos originaram o trabalho de doutorado de Daniel
R. Cornejo [3]. Em seu trabalho, pela primeira vez no grupo, fez-se uso do modelo de
Preisach [4] para representar as curvas menores € maior de histerese [5]. O modelo de
Preisach representa um material magnético em termos de uma distribui¢do de ciclos
elementares com diferentes campos coercivos (Ac) € campos de interagdo (h,). O ciclo
elementar é retangular e possui momento unitario. O campo h, ¢ uma medida do
deslocamento do ciclo elementar em relagdo a origem, figura 1.

A complexidade microestrutural do sistema estudado por Cornejo impediu
uma correlacdo direta entre pardmetros do modelo de Preisach e a microestrutura.
Uma microestrutura modelo, para as ligas nanocristalinas estudadas por Cornejo[3],
seria um filme bicamada consistindo de uma fase magneticamente dura e outra de alta

permeabilidade. Mais simples ainda seria um filme monocamada.




m
1
he
B BEEL
2 Bore M
1

Figura I. Ciclo elementar do modelo de Preisach

Filmes magnéticos sdo de grande interesse tecnologico. Eles estdo presentes
em midias magnéticas de gravagdo e microdispositivos como sensores, micromotores
[6] e transistores. A producdo de filmes magnéticos teve inicio no IFUSP com a
aquisi¢do, em 1997, de um sistema de pulverizagdo catodica (spuftering) com
financiamento da FAPESP. A primeira liga a ser estudada foi de SmCo. Os trabalhos
‘niciais com filmes de SmCos buscavam a capacitagdo na produgéo de filmes com alta
coercividade. Inicialmente tentou-se produzir filmes a partir de alvos puros de Sm e
Co. Uma etapa seguinte foi o uso de imis comerciais como alvos. Neste estagio ja
havia sido adquirida alguma experiéncia com a produgdio de filmes. Mudangas
sistematicas em paradmetros do processo de produgdo levaram a obteng#o de filmes de
qualidade comparével a necessaria para midias de gravagéo.

O modelo de Preisach tem sido usado com sucesso na descri¢ao de vérios
sistemas que apresentam histerese [7]. A partir de filmes magnéticos, no caso filmes
de SmCo,, deveria ser possivel estudar as correlagBes entre os pardmetros do modelo
de Preisach e os microestruturais. Esta idéia motivou o presente trabalho. Em primeiro
Jugar queremos difundir o uso do modelo de Preisach no grupo, de forma a torna-lo

uma ferramenta adicional de interpretagio de sistemas magnéticos. Segundo,




queremos estudar as correlagdes entre pardmetros magnéticos e estruturais e 0s
parimetros do modelo de Preisach.

Esta dissertagdo estd dividida em cinco partes. A primeira parte é a introdug&o.
Na segunda parte fazemos uma revisdo da literatura sobre filmes de SmCoy,
discutindo as fases existentes em torno de SmCos. Uma descrigéo do modelo de
Preisach também ¢ apresentada.

A terceira parte fixa-se na descrigdo das técnicas de produgdo e caracterizagdo
dos filmes. Para a produgdo de filmes foi usada, exclusivamente, a técnica de
sputtering. Para caracterizar a composigdo e espessura dos filmes usamos as técnicas
de Rutherford Backscattering Spectroscopy (RBS) e Energy Dispersive Spectroscopy
(EDS). As estruturas e texturas foram determinadas utilizando difragdo de raios X,
associada ao refinamento com o método Rietveld. As caracterizagGes magnéticas
foram realizadas com auxilio de um magnetometro de amostra vibrante (MAV).

Na quarta parte apresentamos os resultados obtidos. Dois conjuntos de filmes
de SmCo, sio minuciosamente descritos. O primeiro conjunto consiste de filmes de
~1 pm de espessura, depositados a 350°C e com diferentes composigdes. Um segundo
conjunto com composigdes similares foi depositado a 500°C. Neste mesmo capitulo
sdo apresentados resultados das analises de Preisach e Rietveld [8].

Finalmente sdo mostradas as principais conclusdes. Aqui s&o discutidas as

limitagdes do uso do modelo de Preisach para descrever filmes de SmCox.




II - Revisao Bibliografica
IIA — Filmes de SmCo
Introducao

Para atender as necessidades tecnologicas, os filmes magnéticos devem
apresentar um alto grau de anisotropia magneto-cristalina, uma alta inducdo remanente e
uma temperatura de Curie bem superior a 300 K [9,10]. Os sistemas que satisfazem estas
trés qualidades, simultaneamente, s&o uniaxiais baseados em terra-rara/metal de
transi¢do. Filmes com distribui¢do de eixos faceis de magnetizagio ao longo de uma certa
direcéio sdo preferiveis por maximizarem O produto energético. O grau de textura de um
filme pode ser controlado durante seu crescimento.

Para produzir filmes, o sistema que apresenta-se mais adequado quanto ao
controle de pardmetros de produgdo, reprodutibilidade e custo € o sistema denominado
pulverizagéo catddica ou sputtering. Alguns dos sistemas magnéticos, cujas propriedades
se enquadram nas de interesse tecnolégico, sio Sm(Co, Fe), NdFeB e PrFeB [6]. Nesta
revisdo, vamos nos preocupar apenas com o sistema SmCo.

A técnica de spuftering consiste, basicamente, na remogio de material de um alvo
pela colisdes de atomos de um gas dotado de energia cinética de alguns KeV. Como
produto da colisZo, 4tomos do alvo sdo arrancados, viagjam por uma camara de vacuo e

depositam-se sobre um substrato, onde ocorre o crescimento do filme.




Condigdes para se obter filmes otimizados em sistemas de sputtering

imas permanentes (bulk) de SmCo apresentam indugdes remanentes no intervalo
del0-12kG (=47M em cgs)[11]. Altas densidades de energia sdo conseguidas para
materiais uniaxiais com orientagdo preferencial bem definida. A orientagfio preferencial
faz com que 0 momento remanente (M,) se aproxime do momento de saturacdo (Mqr),
melhorando a quadratura da curva de histerese. Os produtos energéticos relatados na
literatura [11] estdo entre 20-30 MGOe.

Para obter filmes com as altas remanéncias e altos produtos energéticos, a partir
de sistemas uniaxiais trés efeitos principais, devem ser considerados [6]:
a) a energia de desmagnetizagdo requerida para produzir orientagdo do momento
perpendicular ao plano em comparagdo 4 orientagdo no plano, para a temperatura de
crescimento do filme,
b) efeito da razéo c/a (c e a sdo 0s pardmetros de rede)e
¢) um fator complexo de seqiiéncia de empilhamento de planos de atomos

A consideraggo (a) so € verificada se a energia de anisotropia for maior que a
energia cinética média na temperatura de deposigdo (kgT). Desta forma se, durante o
processo de deposigéo, aplicarmos um campo (H,), paralelo ao plano do filme,
favoreceremos a texturizagdo no plano. Da mesma forma, a textura perpendicular €
favorecida quando o campo, H;, € aplicado perpendicular ao plano do filme.

Vamos discutir a consideragdo (b). A cristalizagdo em certa direcéo preferencial é
resultado da competigéo entre diferentes modos de crescimento de um cristal. Isto esta

intimamente relacionado com a razo c/a do cristal. O que se observa ¢ que: sistemas com




relagio c/a bem diferente de 1 podem ter sua textura controlada em processos de
crescimento baseados em sputtering. Quando os outros efeitos podem ser desprezados e
verifica-se que quando c/a ¢ muito maior que 1, o sistema tende a favorecer o0
crescimento do filme com eixo ¢ paralelo ao plano do filme. Do outro lado, quando c/a €
muito menor que 1, o crescimento pode ser favorecido com o eixo ¢ perpendicular ao
plano do filme. Em resumo, o crescimento tende manter a maior dimensdo, entre as
dimensdes dos parimetros de rede, no plano do filme. Isto diminui a distdncia de
repeti¢do na dire¢do de crescimento do filme, otimizando a cristalizag@o.

O terceiro fator importante se refere a seqiiéncia de empilhamento. Quando um
4tomo que sofreu sputtering chega ao substrato ele esta dotado de certa energia cinética.
No instante que o atomo colide contra 0 substrato ele pode se alojar imediatamente, se
mover pela superficie até ser capturado por um pogo de potencial ou ser evaporado. O
dominio de um processo ou de outro depende da energia cinética do atomo quando ele
chega ao substrato, da energia de superficie e mobilidade do atomo na superficie. Para se
obter um crescimento com orientagdo preferencial espera-se que o0 atomo tenha alta
mobilidade na superficie de forma a facilitar o alojamento no plano em crescimento € que
ele possua energia baixa para ndo perturbar um plano inferior, ja crescido, ao colidir
contra o substrato. A energia de chegada do atomo ao substrato pode ser controlada pela
pressdo do sistema de sputtering que faz com que o atomo dissipe energia, durante 0
trajeto entre o alvo e o substrato. A taxa de deposigio também ¢ importante neste caso. O
atomo ap0s encontrar o substrato demora um tempo médio até se alojar na rede. Se a taxa
de chegada dos atomos for muito maior que a taxa de incorporagdo na rede, entdo

comegam a ocorrer falhas no empilhamento dos planos que interrompem 0 crescimento




do cristal. Assim, conclui-se que existe uma condigdo otimizada que inclul a taxa de
deposigéo, a temperatura de deposigio e a pressdo no sistema de sputtering e que permite
o crescimento do filme com maxima cristalinidade.

Vamos ver a influéncia de cada efeito na otimizago de filmes baseados em
SmCos [6]. Estes filmes podem ser cristalizados nas estruturas hexagonais CaCus e
TbCu; desordenada que tém seus pardmetros de rede em torno de a=5 X e 44,
resultando ¢/a~0.8, que ¢ proximo de 1. Neste caso, o efeito da relagdo c/a pode ser
desprezado. Estes dois sistemas sio uniaxiais. A temperatura de Curie para SmCos, com
estrutura CaCus, esta em torno de 700°C, enquanto para a estrutura TbCu; observa-se
temperaturas maiores. No processo de sputtering, OS filmes sfo depositados em
temperaturas compreendidas entre 400 ¢ 700°C. Assim, quando aplica-se um campo H;
no plano do filme, os filmes sio crescidos em um estado magnético que minimiza a
energia de desmagnetizagdo no plano. Como a energia de desmagnetizagdo ¢ bem menor
que a energia da estrutura cristalina, a energia de desmagnetizagdo mostra-s¢ como um
importante fator para o crescimento preferencial.

Quando a pressdo residual no sistema de vacuo € alta (presséo de base), uma
grande quantidade de oxigénio ¢ incorporado a0 filme durante o crescimento. O efeito do
oxigénio ¢ reduzir a quantidade de Sm, no filme, disponivel para estrutura SmCos €
interromper o crescimento do monocristal. Isto faz com que o filme resultante tenha baixa
cristalinidade. Para reduzir a quantidade de oxigénio nos filmes usam-se taxas de

deposigdo elevadas, tipicamente 5 A /s [12].




Variacio da composi¢do com a temperatura ¢ pressdo no sistema de sputtering
Usando no processo de sputtering um alvo com a composigio bem definida, dois
fatores influenciam na composig&o final do filme produzido[13]: primeiro, a relagdo entre
as massas do gas do sistema de sputtering e do elemento sendo depositado e, segundo, 2
volatilidade do elemento na superficie do substrato. Se a massa do gas ¢ maior que a
massa do atomo sendo depositado ocorre um maior espalhamento dos atomos,
diminuindo o numero final de atomos coletados no substrato. O segundo fator, a
volatilidade, depende dos elementos usados. No caso do sistema SmCo o Sm ¢ mais
volatil que o Co, de modo que, durante a processo de deposi¢do, uma parte do Sm que
chegou ao substrato acaba sofrendo a evaporagdo. Quanto maior a temperatura, mais
acentuada é a taxa de evaporagao do Sm. Na figura 2, extraida da referéncia [13], temos
ilustrado o efeito da pressdo e temperatura do substrato sobre a composi¢io final de
filmes produzidos a partir de um alvo contendo 14 at % Sm. Os filmes foram produzidos
em sistema de sputtering com gés de plasma composto de uma mistura de 50% de Ar e

50% Xe (Ar-50%Xe).
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Figura 2. Variagdo da composi¢do de filmes evaporados a partir de um alvo com 14% at
Sm como fungdo da temperatura ¢ da pressdo do sistema de sputtering. O gas de

sputtering consiste de uma mistura de Ar-50%Xe.[13]




Orientaciio preferencial em filmes de SmCo

Quando o filme esta fortemente texturizado, isto ¢ com orientag@o dos eixos
faceis distribuidos no plano de filme, a textura dominante é (200) que corresponde a de
menor energia [6]. Quando as condigdes de crescimento se afastam da minima energia,
outras texturas podem dominar, por exemplo a textura (110). Dois fatores tem sido
reportados como importantes para determinar a textura em sistemas de sputtering. O
primeiro fator se refere a quantidade de oxig€nio presente nos filmes[14]. Pequenas
quantidades de oxigénio favorecem a textura (200), enquando teores maiores de oxigénio
causam a diminui¢do da disténcia de repetigdo de empilhamento favorecendo a textura
(110)[6]. O segundo fator se refere aos excessos de Sm em torno da liga SmCos4x.
Valores de x negativos favorecem a textura (200) [15].

O primeiro filme de SmCos exibindo 12MGOe de produto energético foi
reportado na literatura em 1983[16] . O filme foi crescido em substrato aquecido, com
campo aplicado paralelo a0 plano do filme (Hs). Ele foi feito pelo processo de sputtering
e apresentou textura (200) com um campo coercivo superior a 12kOe. N&o foi possivel
saturar o filme, conforme mostrado na figura 3[12]. Na figura 4 pode ser visto 0

difratograma de raios X referente 3 amostra da figura 3, obtido com radiagdo de CuKot.
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Figura 3. Medidas de M paralela e perpendicular a0 plano do filme. Filme produzido em

substrato aquecido, com campo de 1.75kOe aplicado durante a deposigdo ¢ uma taxa de

deposigdo de SA/s. Figura extraida da referéncia [12].
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Figura 4. Difratograma do filme mostrado na figura 3. Alto grau de texturizagdo na

diregdo (200). Referéncia [17].
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O aumento da quantidade de oxigénio nos filmes tende a favorecer a

texturizagdo (110). Na figura 5, extraido da referéncia [14], temos trés difratogramas de

filmes com diferentes teores de oxigénio, produzidos pelo processo de sputtering, em

substrato aquecido e com campo Hs aplicado paralelo ao plano do filme.
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Figura 5. Evolugdo da textura em filme de SmCo como funcdo da quantidade de

oxigénio. De cima para baixo 9.7, 6.5 ¢ 1.4 at % de O. Extraido da referéncia [14].
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Estruturas e parimetros de rede para ligas SmCo

O diametro atdmico das terras raras €, substancialmente, maior que o dos metais
de transi¢do [18]. De acordo com Hume-Rothery[19] isto faz com que haja uma grande
solubilidade substitucional entre o grupo das terras-raras e metais de transi¢@o. Por causa
disto, uma série de compostos ‘ntermetalicos sdo formados, muitos com estrutura néo
clibica. Na figura 6 é apresentado um dos primeiros diagramas de fase para a liga bindria

de SmCox [20].
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Figura 6 Diagrama de fase de SmCoy. Extraido da referéncia [20]
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O processo de sputfering ndo € um processo de equilibrio termodinédmico, como €
o caso quando se obtém um diagrama de fase. Desta forma as temperaturas para obter as
fases SmCos, com estrutura CaCos, e SmyCoy7, com estrutura ThaZnys, diferem
substancialmente das apresentadas no diagrama de fase.

A fase SmCo;, baseada na estrutura TbCu; desordenado, n&o mostrada no
diagrama de fase, € isoestrutural 8 SmCos. Tanto a fase SmCo; como Sm;Coj7 podem ser
obtidas pela substituigdo de atomos de Sm por pares de atomos de Co, alinhados ao longo
do eixo ¢ [20,21], chamados de pares dumbbells. No caso da fase SmCo7 a substitui¢do
ocorre de forma aleatoria, explicando o termo desordenado. J4 para a fase Sm,Coy7, a
substitui¢do ocorre de forma ordenada. Na figura 7, extraida da referéncia [22] sdo

mostradas as estruturas mencionadas.
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Figura 7. (a) Célula unitaria para uma estrutura estequiométrica SmCos. (b) Célula
unitaria de SmCossx da estrutura CaCus, onde pares de Co podem substituir os 4&tomos de
Sm estatisticamente. (c) Célula unitaria de SmCos+x para a estrutura desordenada TbCuys.
(d)1/3 da célula unitaria da estrutura tipo ThyZn 7 com substituigdo ordenada de pares de
Co nas linhas AA’ e BB’. A estrutura completa é obtida pela superposigdo de trés blocos

deste[24].
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Os pardmetros de rede para estruturas baseada em SmCoy estdo mostradas na

tabela 1[20].
Composto Parametros de rede Simetria Estrutura
(A) Modelo
Sm;Co a=7.090 Ortorombica Fe;C
b=9.625
c¢=6.342
SmgCoy4 a=11.15 Ortorombica -
b=9.461
¢=9.173
SmCo» a=7.260 Cubica MgCu,
SmCo; a=5.050 Romboedral GdCos
c=24.590
Sm,Cos a=5.041 Hexagonal Ce,Ni;
c=24.327
SmCos a=5.002 Hexagonal CaZns
c=3.964
a-Sm,Coy7 a=8.395 Romboedral Th,Zn,;
c=12.216

Tabela 1. Pardmetros de rede para estruturas baseadas em SmCoy [20]

Quando a composicéo de uma liga esta em torno daquela de uma fase, pode-se
observar uma flutuagdo nos pardmetros de rede em torno dos valores encontrados em
tabelas internacionais. Nosso interesse particular se refere as variagdes dos pardmetros de
rede quando a composi¢do esta em torno de SmCos. Y. Khan[22] estudou as variagdes
nos parimetros de rede como fungio de pequenas variagdes de composi¢do em torno da
estequiometria SmCos.

Y Khan produziu, em forno a arco, amostras SmCoss ;onde -0.5<x<0.2. As

amostras sofreram tratamento térmico, dentro de fornos convencionais, por periodos de
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tempo compreendidos entre 6 ¢ 40 horas e, ao final do tratamento, as amostras sofreram
um resfriamento rapido. Fazendo o uso de metalografia, verificou a homogeneidade de
suas amostras. Khan observou que as amostras correspondiam a uma fase Unica para
valores —0.2<x<0.2. Neste caso, através de difragdo de raios X, obteve 0s pardmetros de
rede. Para a fase SmCos.x obteve variagdes lineares nos pardmetros de rede, em primeira
aproximagéo, ¢=3.991 A, a=4.979 A com x=0.15 e para x=-0.2, a=4.984 A, c=3.946 A.
Com isto verificou que ocorre uma contragdo do eixo a e uma expansdo do eixo ¢

quando a quantidade de Co aumenta na liga.
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IIB - O modelo de Preisach
Introducao

Histerese é uma propriedade que ndo se restringe somente a sistemas magnéticos.
Um sistema histerético simples pode ser caracterizado por, pelo menos, duas variaveis,
sendo uma independente, por exemplo 0 campo magnético, e outra dependente da
primeira de forma néo linear e multiramificada, por exemplo M(H). Em geral podemos
classificar as histereses em dois grupos[4]: histerese com memoria local e histerese com
memoria ndo local. A primeira definigdo se aplica a sistemas em que dados M(ty) e H(1)
temos univocamente M(H(1)). A segunda definicdo se aplica ao sistema onde M(1)
depende de M(1y), H(1) e dos valores extremos assumidos por H(1). Os valores extremos
de H(t) caracterizam uma espécie de memoria dos campos aplicados. Esta segunda
definigio de histerese € a que melhor se adequa & descrigdo de histerese magnética.

O modelo de Preisach, que foi proposto por F. Preisach em 1935 [23], apresenta-
se como uma boa representagao matematica de sistemas magnéticos com histerese de
memdria nio local. Existem variagdes do modelo de Preisach que podem ser classificadas
como escalar e vetorial [24,4], estatica e dinidmica [25]. Os modelos escalares sdo aqueles
nos quais a medida da varidvel dependente é feita na mesma direcio da variavel
independente. Modelos estaticos s3o aqueles em que ndo sdo considerados os efeitos do
tempo sobre a variavel dependente. Vamos neste trabalho utilizar modelo de Preisach

escalar estatico.
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Ciclo elementar de Preisach e seus parimetros

No modelo de Preisach, um sistema magnético fica definido por uma colegéo de
ciclos de histerese elementares. Cada ciclo elementar de histerese ¢ definido por dois
campos, o e B, conforme a figura 8. Na figura temos dois outros campos equivalentes aos
primeiros, he € hy, onde o campo h, representa 0 campo COEICivo da histerese elementar €
h, o campo de interagdo da particula com sua vizinhanca. O ciclo elementar possui

magnetizagdo de saturagao unitaria.

Figura 8. Ciclo elementar do modelo de Preisach

Observando a figura podemos perceber que é possivel escrever os campos criticos

h. e hy, como fungdo dos campos o € B da seguinte forma:

ot
2

h“___a+[3 .
2
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Como nio faz sentido fisico valores de campos coercivos negativos temos a
seguinte condigdo o > . A partir das definicoes e desta ultima restri¢do podemos definir
o plano de Preisach , figura 9, onde temos univocamente para cada par (he, hy) um dnico

ponto neste plano.

b

Figura 9. Plano de Preisach

Um material magnético é caracterizado por uma distribuico de ciclos
elementares no plano de Preisach. Qualquer ciclo elementar no plano possui 0 mesmo
momento de saturagfo. No limite em que 0 nimero de ciclos elementares € muito grande
a distribuicdio destes ciclos torna-se continua, de tal forma que podemos escrever P(h,
h,). Esta funcdo deve ser interpretada como uma densidade de magnetizagdo para que
esteja de acordo com 0 que 5¢ observa em sistemas magnéticos.

Agora precisamos entender como a aplicagéo de um campo magnético H atua no

plano de Preisach. O campo no modelo de Preisach se comporta como uma reta que s6




pode se mover ora paralela ao eixo o € ora paralela ao eixo . Como 0 sistema possul
memoria, ¢ necessario fazer alguma consideragdo do estado inicial. Como estado inicial
vamos admitir que todos os ciclos elementares estejam no estado de magnetiza¢do
negativa que corresponde ao sistema exposto 2 um campo negativo suficientemente alto.
Aumentando o campo, uma linha correspondente a0 campo s€ move da esquerda para a
direita paralela ao eixo P. A medida que a linha se move apresenta como resultado a
inversio dos momentos dos ciclos. Em outras palavras, os ciclos cujas coordenadas
coincidirem com a reta terdo seu estado de magnetizagdo invertido, logo, 0s ciclos cujas
coordenadas (o, P) estdo a esquerda da reta terdo momento +1, enquanto 0s a direita
permanecem com momento —1. A figura 10 a mostra valores de um campo aplicado para
diferentes instantes do tempo; na figura 10 b temos o efeito do campo crescente sobre um
sistema, inicialmente, no estado de saturagfo negativa. Quando o campo chega a um
valor maximo e passa a decrescer ocorre a transigdo entre ramos € 2 linha, agora, s€
movimenta de cima para baixo, paralela ao eixo o, 4 medida que o campo diminui. No
instante em que a linha esta se movendo paralela ao €ixo o, 0S ciclos no plano sofrem
inversio do momento quando suas coordenadas interceptam a linha, assim, os ciclos que

estavam com momento 1 passam para —1. Na figura 10 ¢ temos 0 estado final do sistema

resultante da aplicagdo do campo mostrado na figura 10 a .




=1

campo aplicado
>

(b)

t=t,

(©

Figura 10. Efeito da aplicagdo de campo sobre o plano de Preisach em um sistema
inicialmente no estado de saturagdo negativa. (a) Campo variavel com o tempo. (b)

plano de Preisach no instante t=t;. (b) Plano de Preisach no instante t=t;.

A curva criada pelos valores extremos assumidos pelo campo sobre o plano de

Preisach é conhecida como L(ho)[27].
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Propriedades do modelo de Preisach

O modelo de Preisach apresenta duas propriedades importantes: apagamento ¢
congruéncia. A propriedade de apagamento significa que, dados dois campos maximos
no tempo, se 0 segundo Maximo for maior que o primeiro o efeito do segundo apagara o
efeito do primeiro e ficard registrado na linha L(hc). Isto pode ser observado pela
evolugio de L(h,), figura 12, com 0s valores extremos assumidos pelo campo mostrado
na figura 11. A propriedade de apagamento ¢ consegiiéncia imediata do efeito do campo
ao percorrer o plano de Preisach . Como exemplo imediato desta propriedade para um
material, temos o apagamento completo pelos os estados de saturacdo positiva e negativa
da historia dos campos aplicados, cujos valores, em médulo, sejam menores que 0 valor
do campo de saturagdo. A propriedade do apagamento esta ilustrada na figura 12,

particularmente pode ser observado pela comparagdo entre as figuras 12de 12 e.

campo M;
e
M,
t4
th M,
Wi | 7
t1 t3 \/ t5 ;
6
m; "
ms

Figura 11. Campo como fungdo do tempo passando por uma série de maximos ¢

minimos.
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A segunda propriedade do modelo de Preisach se refere a congruéncia entre
ciclos menores. Esta propriedade diz que dados dois valores de campo (H;, H2), qualquer
| ciclo fechado entre eles possui a mesma forma e area enlagada. Isto estd ilustrado na

figura 13.

Av

H,

HI Hz

Figura 13 . Propriedade de congruéncia entre ciclos menores.

Tipos de estados de magnetizagio vistos pelo modelo de Preisach

Um sistema magnético pode possuir uma infinidade de configuragdes de
dominios caracterizando uma infinidade de estados de magnetizagao. Alguns estados
particulares recebem nomes especiais, sdo eles: de saturagdo positiva, de saturagdo
negativa, de desmagnetizagdo térmica, de desmagnetizagdo AC, de desmagnetizaggo
DC+ e de desmagnetizagdo DC-. Exceto o estado de desmagnetizagdo térmica todos os

outros podem ser alcangados pela aplicagdo de campo sobre o sistema magnético em

estudo. O estado de desmagnetizagdo térmica corresponde, em geral, a um sistema




fabricado que ndo sofreu aplicagio de campo e possui uma estrutura interna de dominios
determinada pelas condigdes de produgio. Para obter os estados de saturagdo positivo e
negativo basta manter o sistema respectivamente em campos de saturagdo positiva e
negativa. Os estados de desmagnetizagdo DC+ e DC- sio obtidos da seguinte forma:
DC+, leva-se o campo a um valor negativo suficientemente alto para saturar o sistema
negativamente, depois leva-se 0 campo para um valor positivo tal que ao retornar a zero 0
campo a magnetizagdo resultante € nula; para DC- o procedimento ¢ 0 mesmo, no
entanto, os sinais dos campos s&o trocados. O valor de campo, que apds a saturagao leva
a magnetizagdo a Zero, ¢ particular a cada sistema estudado e como conseqiiéncia
depende da distribuicdo de Preisach associada ao sistemna. O estado de desmagnetizagdo
AC é obtido aplicando um campo com alternancia de sinal e amplitude decrescente com o
tempo. Como resultado a linha L(he) coincide com o eixo he. Muitas vezes 03 estados de
desmagnetizagdo AC ¢ térmico sdo equivalentes, mas isto ndo é regra geral. Uma forma

.

comum de se obter o estado de desmagnetizagdo AC € aplicando um camp;o magnético
que respeita a fungao.
H = Hyax e(-st)cos(aX)
O termo exponencial garante a redugfio gradual da amplitude do campo, enquanto

o termo cossenoidal garante a ‘nversdo de sinal. Na figura 14 temos a representagéo dos

estados descritos.
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Figura 14 . Estados de magnetizagdo vistos pelo modelo de Preisach. Os estados sdo: (a)

saturagdo  positiva, (b) saturagio negativa, (c) desmagnetizagio DC+, (d)

desmagnetizagdo DC- e (¢) desmagnetizagdo AC.




Modelo mével de Preisach

Della Torre[26], em 1966, introduziu uma importante alteragdo no modelo
classico de Preisach. A alteragdo faz uma corre¢do do campo aplicado no plano de
Preisach. A nova formulagio do modelo de Preisach ¢ chamada de modelo movel de
Preisach. Ele assumiu que o campo aplicado na i-€sima particula de um sistema devido as

particulas vizinhas € dado por:

(Hm), = ZH’J
j::F
Ele também admitiu que o campo vetorial Hy, deve ser uma fungdo linear da

magnetizagdo m;. A partir desta hipotese, e calculando o valor médio do campo, obtém-se

uma dependéncia linear entre Hyre M dada pela expresséo:
<H, >=kM

Onde k é o pardmetro mével do modelo de Preisach.
O campo total que atua sobre 0 ciclo elementar do modelo mével de Preisach €
dado pela superposi¢do de dois componentes, 0 primeiro o campo externo (H,) aplicado

sobre o sistema e o segundo o campo devido ao efeito da magnetizagdo (kM).

A=H,+kM

Se rescrevermos os campos do ciclo elementar chegaremos, com a corre¢do kM,




Assim, podemos notar que 0 campo h.é 0 mesmo no modelo classico e no modelo
mével de Preisach. J4 o0 novo campo Aun leva a uma clara separagd@o entre interagdo de
curto alcance, caracteristica de interagdo da ordem estrutural, e uma interagdo de longo
alcance, tipicamente dipolar. E importante notar que o modelo ndo parte de nenhuma
hamiltoniana, no entanto, leva a uma separagdo implicita entre o tipos de interagao.

O fator desmagnetizante ndo aparece explicitamente no modelo mdével, tanto como no
modelo classico. Mas o fator desmagnetizante esta implicito no modelo moével, como
mostrou Bertotti[27], ele estd embutido no parametro movel de tal forma que podemos
decompd-lo da seguinte forma:

k=k,+k,

onde

k, =-4nD
D= fator desmagnetizante

Propriedades de Preisach no modelo mével

As propriedades vistas no modelo classico, apagamento e congruéncia, continuam
validas no modelo mével, no entanto, devem ser consideradas em relagdo ao campo
corrigido com o pardmetro movel [28]. Um cuidado com a propriedade da congruéncia ¢
que ela ndo € mais vélida para um intervalo de campo, mas sim para Os campos que
pertencem a duas retas paralelas e deslocada do eixo M por um éngulo que satisfaz
tg(@)=k. Isto estd bem ilustrado na figura 15. Ao contrdrio do que ocorria no modelo

classico, a propriedade da congruéncia no modelo movel estd mais proxima do que se

observa em resultados experimentais.




tg(0 )=k

H,
—>

Figura 15. Propriedade de congruéncia vista no modelo mével de Preisach.

Forma geral do cilculo da magnetiza¢do no modelo movel de Preisach.
O modelo movel de Preisach ¢ expresso de forma matemética na representagdo

(he , hy ) pela expressao :

o) L(h)
M= | [ P(h.h)dh. dn,
0 -
Onde
L(h;) representa a curva que divide o semi-plano de Preisach em dois. Acima
desta linha, em relagdo ao eixo he, as particulas estdo no estado de saturag@o
positiva. Abaixo da linha as particulas estdo no estado de saturacdo negativa. Esta
curva deve ser recalculada para cada novo campo aplicado.

P(hc,hu) é a distribui¢do de Preisach que representa o sistema magnético em

estudo.

A distribuicio de Preisach deve satisfazer duas propriedades para poder

representar um sistema magnético[3]. A primeira propriedade diz que a fungdo deve ser
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simétrica por reflexfio em relagdo ao eixo h.. A Segunda: como um sistema magnético
possui uma momento de saturagéo que depende da quantidade de material, isto implica
que as fungdes de distribuigdo devem ser normalizaveis, assim nos limites de integra¢ao
+o0 € -o0 as distribui¢des devem se anular. A simetria € expressa pela relagéo:
P(h., h,)=P(h., -h).

Algumas vezes a fungdo de Preisach pode ser fatorada de forma compativel com a
simetria. Uma das formas das fatoragdes € :

P(h. ,h,) =f(hct+ hy) f(he- hy)

Este tipo de fatoragdo é compativel com sistemas magneticamente moles [29].
Outra importante fatoragéo consiste em :

P(he, hy) =f(he) g(hy).
Este tipo de fatoragdo descreve bem sistemas de pequenas particulas interagentes nas

quais a coercividade das particulas ndo sofre efeito das interagdes[3].

Separacgio da magnetiza¢io em componentes reversivel e irreversivel

Quando se realizam experimentos de magnetismo pode-se observar como
resultado a superposigdo de magnetizagéo reversivel e magnetizagdo irreversivel.
Bertotti [7] apresenta de forma explicita, usando o modelo de Preisach, a separacdo da
magnetizagdo em Seus dois componentes. Neste artigo Bertotti usa justificativas
consistentes com a termodinimica para introduzir a magnetizagdo reversivel.

No modelo de Preisach a magnetizagéo reversivel pode ser representada por

ciclos elementares com campo coercivo nulo. Podemos escrever a magnetizagio total da

seguinte forma:
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P(h¢ ;hy) = Pir(he hy) + Prev(he ,hy).
Inserindo particulas com campo coercivo nulo temos:
P(hc hy) = Pin(he :hu) it 6( he)frey(hy)

Usando esta forma para a fungfo de Preisach, o fato de que a distribui¢gio deve ser

simétrica em h, e propriedades da fungdo delta de Dirac podemos reescrever a

magnetizagdo da seguinte forma[30]:

0 L(h.) © L(h;)
M) =M, [ dn2 | dn,P,(h,h)+M, [ dn6(r)2 | dh,fo(h)
0 0 0 0
e L(h)

M(H)=2M, | dh, f dhuP,,,(hc,hu)+Msi]. dh, 1., k)
0 0 0
A dependéncia com H estd implicita na fun¢do L(h;), bem como a dependéncia
com a histéria do campo aplicado. O primeiro termo, do segundo membro, corresponde a
magnetizagdo irreversivel. O segundo corresponde a magnetizagfo reversivel.
Cornejo[31] e colaboradores mostraram que ¢ possivel obter uma boa representacdo
analitica das distribuigdes reversivel e irreversivel de Preisach  para sistemas

nanocristalinos da seguinte forma:

-~ R A




Onde:
h.;, campo central da distribui¢do log normal
0.1, 0w € @ sdo respectivamente, larguras da distribui¢@o log normal, gaussiana e
lorentziana

A,B,C, sdo constantes de normalizagéo

Determinacio experimental da distribui¢io de Preisach

Para se determinar, experimentalmente, a distribuigéo de Preisach é necessério, de
forma geral, variar o campo, infinitesimalmente, e medir o valor da magnetizag&o. Se
derivarmos a expressdo geral para a magnetizagdo, em relagdo aos campos o € B,

obteremos a expressdo para distribuigéo de Preisach a partir de dados experimentais:

1 6*M(a,
e

Nem sempre € fécil obter numero suficiente de dados para que a derivada dupla
seja suave. Uma alternativa é simular os dados de magnetizagdo a partir de fungdes de
distribui¢des conhecidas.

Os dados experimentais podem ser obtidos a partir de dois métodos de medidas
conhecidas como ciclos menores € curvas de inversdo de primeira ordem[27]. Para fazer
medidas de ciclos menores parte-se do estado de desmagnetizagdo AC. A partir deste
estado aplicam-se campos de amplitude crescente até se atingir o estado de saturagdo
positiva. Para se usar 0 método de curvas de inversio de primeira ordem o estado inicial
¢ o de saturagdo positiva. A partir da saturagéo positiva leva-se 0 campo para um valor

negativo -Hpn € faz-se com dque O campo cresga ateé atingir a saturagdo positiva
-Hon

campo registramos 0S valores M(H). A figura 16 mostra

novamente; durante a subida do




os dois métodos utilizados para se obter os dados necessarios para a determinagéo das

distribui¢des de Preisach.
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fi 16. Métodos de medidas para determinagdo das distribuicdes de Preisach. (a)
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I11- Parte Experimental
Introdugéo

Para a produgdo de filmes magnéticos preferimos o método de sputtering. A

caracterizagdo da composi¢do e espessura do filme foi feita por medidas de

retroespalhamento Rutherford (RBS) no Laboratério de Analise de Materiais por Feixe
[6nico (LAMFI) do IFUSP e/ou por medida de espectroscopia de energia dispersiva
(EDS) no microscopio eletrénico de varredura (MEV) do Laboratorio de Caracterizagdo
Tecnolégico (LCT) — Departamento de Engenharia de Minas da Escola Politécnica da
USP. A qualidade do filme foi avaliada por medidas magneticas e a textura ¢ a
composigdo do filme foi determinada com difra¢do de raios X, associada a simulagdo
usando o método Rietveld[8] . A caracterizagdo magnética do filme ¢ feita utilizando um
eletroimd com magnetdmetro de amostra vibrante (MAV), resolugdo 10E-5 emu. A

seguir apresentamos uma discussao sobre cada técnica utilizada.
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IIIA- Sistema de magnetron sputtering

Processos tipicos de deposighio fisica incluem a evaporagdo térmica € O
sputtering[33]. Os avangos na tecnologia dos sistemas de vacuo tornaram mais popular o
processo de evaporagdo térmica devido a possibilidade de obtengio de taxas de deposi¢io
mais elevadas. A dificuldade no controle de composi¢sio em processos de evaporagdo esta
associada as diferentes temperaturas de evaporagdo dos elementos de interesse, o que
favorece a deposicdo de um elemento em detrimento de outro. No entanto, em aplicagdes
em que a reprodutibilidade do processo, a estequiometria das ligas ¢ uma melhor
aderéncia do filme ao substrato sdo parfmetros muito importantes, o processo de
sputfering mostra-se mais satisfatorio.

No processo de sputtering, ilustrado esquematicamente na figura 17, fons de um
gas colidem contra um alvo e arrancam pedagos que vdo se depositar sobre o substrato,
onde ocorre o crescimento do filme. Varios processos podem ocorrer quando ions
colidem contra a superficie de um material (alvo): desde o retroespalhamento dos ions
pela superficie do alvo até sua implantagio nele. O dominio de um processo em relagdo

ao outro depende da massa do fon, da natureza do alvo ¢, principalmente, da energia

cinética do fon. O processo de sputtering envolve energias da ordem de keV e ocorre

quando atomos superficiais do alvo séo arrancados devido a colisdo destes ions.
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Figura 17. Diagrama esquematico do sistema de sputrering DC.

Em nosso agrupamento podem-se encontrar dois tipos de sistema de sputtering,
quanto & fonte que acelera os atomos de gés contra o alvo. Os tipos sdo DC, que usa
corrente continua para acelerar os fons, ¢ RF que usa radio freqii€ncia, tipicamente 13.6
MHz. O sistema DC pode apenas ser usado em alvos metalicos. Com o uso de radio
freqiiéncia (RF) torna-se possivel a deposigio de materiais dielétricos e de materiais
metalicos. Quando sdo usados materiais magnéticos em sistema de sputtering, observa-se
uma perda de eficiéncia em relagdo aos nio magnéticos. Para contornar este problema

existe o sistema de magnetron sputtering, que usa imas abaixo do alvo de forma a

concentrar as colisdes dos fons contra o alvo.
No processo de sputtering, sio utilizados fons de um gés inerte, normalmente o

x 3, 104
Argbnio, para evitar reagbes com O alvo. Pressdes da ordem de 107 al10” Torr

possibilitam a formagdo € sustentagdo do plasma. A taxa de remogdo de dtomos da

superficie do alvo depende do ntmero de fons que colidem com ela. Em sistemas de

magnetron sputtering 0s elétrons sao confinados através de configuragdes de campos

magnéticos, produzindo um numero maior de colisdes ion-alvo por unidade de drea, sem
b

a necessidade de aumentar & pressao do gas. Além disso, é possivel sustentar o plasma
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para pressdes mais baixas do gas devido ao confinamento dos elétrons. A taxa de
deposi¢do dos atomos arrancados do alvo que chegam ao substrato depende fortemente,
entre outros fatores, da distancia alvo-substrato e da pressdo do g4s[6].

Nosso laboratério possui, para a fabricagio dos filmes, um sistema de magnetron
sputtering ATC 2000 fabricada pela 4JA Internacional. Ele consiste de uma cimara
principal de, aproximadamente, 90 litros (177 de altura e 20” de didmetro interno) e um
load-lock(camara auxiliar) de 4” de didmetro externo, sendo separado da primeira por
uma valvula manual. Duas bombas turbo-moleculares sdo usadas no sistema de vacuo:
uma para a camara principal com vazédo nominal de 500 V/s e outra para o load-lock com
uma vazdo nominal de 50 U/s; outras duas bombas mecénicas ficam acopladas a cada
turbo. Este arranjo de bombas permite pressdes de base 5x10°® Torr e 2x107 Torr na
cAmara principal e no load-lock, respectivamente.

A cAmara principal utiliza 3 medidores de véacuo, um ion gauge para medidas de
alto vacuo e dois capacitivos que cobrem a faixa desde a pressdo atmosférica até
107 Torr. Para o load-lock usam-se 2 medidores, um capacitivo e um ion gauge.

No sistema de sputtering, o componente onde o alvo ¢ montado ¢ denominado
gun e existem quatro dentro cAmara de véacuo. A figura 18 mostra a configuragéo
s. Cada gun possul um controle de entrada do gés e controle do

geométrica dos gun

shutter que protege o alvo. Os alvos devem ter as dimensdes de 2” de didmetro ¢ até 1/4”

de espessura. Todos os guns possuem uma configuragio especifica de campo

magnetostatico (imés) para a deposigdo de materiais magnéticos. Podemos montar uma

chaminé sobre cada gun para melhorar 0 direcionamento dos atomos ejetados do alvo em

relagfo ao substrato.

38




Para variar at
axa de d ic%o ha
eposi¢do hé 4 fontes, duas com saida em corrente continua

DC) e duas em co
e rrente alternada (RF). A méxima poténcia de cada ¢ 500W. Isto

ossibilita fazer depdsi
p positos, com quatro alvos distintos, de composi¢io diferente

simultaneamente.

shulter

chaminé

————

-

refrigeragdo com agua
para o alvo /I\

para acionamento

/‘\ entradade gas  ar comprimido
do shutter

power supply DC/RF

Figura 18 : Desenho esquematico da configuragéio geométrica dos guns existentes no
sistema de sputtering ATC 2000.

Podemos fazer filmes com tratamento térmico durante ou ap0s a deposi¢do. Para

isso, o sistema possui duas lsmpadas halégenas acopladas a um controlador de

temperatura, podendo atingir uma temperatura de até 600°C no substrato. Para evitar

depésitos preferenciais, em certa diregfio, no substrato, su suporte fica em rotagfo de até

20 rpm.
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Os gases utilizad
OS no processo de plasma possuem méxima quantidade de

igénio em torn a
oxXig 0 de 10 ppm e t€m sua presso parcial, na cimara, controlada por um
sistema Adaptive Pressure Controler (APC) associado & valvula de entrada da turbo

molecular. O controle de vazio é realizado por um controlador de fluxo de massa.

ta 18

A taxa de deposi¢do e a espessura do filme podem ser monitoradas por um
oscilador de quartzo, associado a um equipamento microprocessado. No entanto, € usual
fazer calibragdo depositando varios filmes e medindo as espessuras através da técnica de

RBS que seré descrita mais adiante.
Otimizagdes no processo de produ¢io de filmes

Para a produgdo de filmes de SmCo, foram feitas trés importantes otimizagdes:
primeira, para redug@o da presséo de base; segunda, para a redugdo da pressdo parcial de
0, no sistema; e terceira para reduzir a quantidade de O nos filmes. A primeira
otimizagdo consistiu em fazer um aquecimento prévio da cémara de véacuo; para tanto,
foram instaladas cintas de aquecimento e um sistema de controle de temperatura externo
3 cAmara de vacuo. A segunda otimizagdo resumiu-se em evaporar Zr na cimara de

vécuo antes de realizar qualquer deposi¢do. O Zr prende-se as paredes da cidmara de

vacuo ¢ quando uma molécula de O, colide contra esta superficie, rica em Zr, acaba

reagindo e fica presa quimicamente, assim 2 ramgdd de i fieiona comp uma Bowba 6e

absors3o. Os resultados sdo expressivos quando a pressdo de base comega a entrar na

escala de 10° Torr. A terceira otimizagdo consiste em usar altas taxas de deposigdo. Isto

¢ conseguido com deposigdes usando dois ou mais alvos simultaneamente. Poténcias

altas e um Gnico alvo podem levar ao estilhagcamento dele, devido a dilatag@o térmica,
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Temperatura do controlador é diferente da temperatura do substrato

Na Figura 19 temos um desenho do sistema de aquecimento do substrato da
sputtering ; 1 € 2 sdo, respectivamente, entrada e saida de 4gua de refrigeragéo; 3 & 0
eixo de sustentagdo do sistema. Ele possui a parte central giratoria que conecta-se ao
porta substrato (7) reduzindo o efeito de sombreamento do filme. Devido a este fato, néo
ha como medir a temperatura real do substrato durante a deposigfo usando um sensor de
contato (por exemplo um termopar ). O ponto preto em 3 indica o local onde o termopar
de controle entra em contato. A agua de refrigeragéo troca calor com o bloco maior
através do espago existente entre os anéis de vedagho (o-rings). Um termopar néo
indicado na figura estd em contato com o bloco de forma a néo deixar que a temperatura
ultrapasse 120°C que, se superada, pode danificar os anéis de vedagdo e comprometer o
equipamento. O aquecimento ¢ feito por duas 1ampadas de 1000 W(5), com dimensoes
reduzidas. O processo de transferéncia de calor dominante é o de radiagdo. O
controlador (PID) de temperatura conecta-s¢ ao termopar (6) e regula as poténcias das

lampadas de forma a manter a temperatura de 6 igual ao do set-point do painel.

Regularmente, deve-se desmontar 0 sistema de aquecimento e efetuar uma limpeza na

parte curva do bloco, que deve ficar espelhada. Na regido delimitada pelos anéis de

vedagiio também € necessario efetuar uma limpeza periddica porque ¢ freqliente a

sedimentagfo de residuos provenientes da 4gua de refrigeragao.

Na figura 20 temos 2 medidas da temperatura do substrato versus a temperatura

indicada no controlador. Os dados foram obtidos fazendo uma pequena mudanga no

sistema de aquecimento. O termopar que mede a temperatura do blaofesoeoea e
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a substrato. Desligou- :
P esligou-se o sistema de protecdo de sobre-aquecimento do bloco.

Depois, variou-se a temperatura do controlador e medju-se a temperatura do lugar onde
estaria 0 substrato. O eixo giratério permaneceu desligado durante as medidas. Esperou-
se uma hora para estabilizar a temperatura para realizar o registro de cada ponto.
Esperava-se como ideal que a temperatura do controlador fosse muito préxima &
temperatura do substrato. Isto ndo se verifica pela figura 20. H4 intervalos em que a
temperatura do substrato ¢ maior que a temperatura do controlador e vice-versa. Para as
temperaturas mais altas, o substrato possui uma temperatura menor. Isto se deve ao
mecanismo de troca de calor dominante (radiagfo). O porta substrato absorve e irradia
calor. O calor absorvido é proveniente da radiagdo das ldémpadas. Neste caso, 0S
coeficientes de absorcdo e emissdo definem a temperatura de equilibrio do porta
substrato. Estes coeficientes ndo sdio faceis de se determinar. As diferengas de
temperatura entre o controlador e substrato variam com o decorrer do uso da spuffering
e com a qualidade da limpeza do sistema de aquecimento. Como ndo temos controle
completo sobre estes parametros, fazemos as medidas de temperatura do substrato a0

final de cada processo de deposi¢do, quando ocorre a abertura do sistema de sputtering.
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Figura 19 . Sistema de aquecimento da spultering para produggo de filmes
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Figura 20. Comparagdo entre a temperatura do controlador e temperatura medida no
igura |
substrato. Medidas feitas simultaneamente.
i
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. Microscopia eletroni
jB- M P ica de varredura (MEV) e microandlise com espectrometria de

energia dispersiva (EDS)

A técnica EDS[34] baseia- . i
[34] baseia-se no efeito fotoelétrico para caracterizar um elemento quimico.

Quando um elétron pertencente a um atomo sofre a colisio de um outro dotado de energia cinética
quficiente para ionizar o 4tomo, ele pode ser ejetado do 4tomo criando um buraco. Esta condigéo é
muito instével. Assim para voltar a estabilidade ocorre um rearranjo de seus elétrons provocando a
emissdo de fotons cuja energia depende apenas do estado inicial e final de cada elétron ejetado.
para estas interagdes observamos um espectro caracteristico de cada elemento quimico. Isto
possibilita a identificacdo do elemento a partir de seu espectro de raios X.

Em 1948, foram realizados estudos de microanalise utilizando o MEV, como fonte de
clétrons de energia cinética conhecida, e observou-se os espectros de raios X resultantes da
interacio do feixe com amostras de composi¢éo previamente determinada. A partir de andlises
concluiu-se que a intensidade do espectro caracteristico era proporcional a porcentagem em massa
do elemento no composto. Assim, em primeira aproximagdo, observou-se que o espectro de um
elemento 50% diluido em massa possuia metade da intensidade do espectro do mesmo elemento
puro.

Técnica de medicio do espectro de raios X no MEV: EDS.
EDS é atualmente uma técnica de microanalise bastante difundida. Na figura 21 podemos

ver um esquema simplificado de EDS. A sonda eletrdnica interage com a amostra produzindo a

emissio de raios X caracteristicos na diregao de um detector, em geral do estado solido, por

exemplo Si. O detector converte a radiagio em pulso elétrico, de amplitude correlacionada com a

energia do foton incidente. Um multicanal esta ligado 4 saida do detector e discrimina o nimero de

pulsos para cada canal de energia. Desta forma, obtém-se um espectro ou histograma de contagens

por intervalo de energia.
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Figura 21. Esquema simplificado do sistema de Medida de raios X: EDS
Anilise quantitativa

Um fato importante é que o feixe de raios X proveniente da amostra ndo ¢ originado apenas
na superficie, mas de uma regido cuja profundidade est4 em torno de ~1pm, dependendo do nimero
atdmico da amostra. Assim, os raios X sofrem interagdes antes de sairem da amostra desviando o
espectro da relagdo linear de intensidade contra a porcentagem em massa, prevista em primeira
aproximag8o. Para corrigir o efeito das interacdes utiliza-se o método ZAF. Esta sigla esta
relacionada as trés principais corre¢oes feitas: numero atdmico(Z), absorgdo(A) e fluorescéncia(F).

A corregdo por numero atdmico leva em conta o fato de que quando o feixe interage com a

amostra a probabilidade de geragdo de raios X e a desaceleragdo sdo fungdes do nimero atomico

da amostra. A corregdo por absorgao corrige a intensidade levando em conta que parte dos raios X

gerados abaixo da superficie sofrem absorcdo. Finalmente, a corregdo por fluorescéncia leva em

conta que podem existir raios X provenientes da emissio secundaria. Os raios X provenientes da

primeira interagdo excitam elétrons nos atomos vizinhos e nas desexcitagdes ocorrem novas

emissSes de raios X. Um espectro de raios X possui um background que se deve ao espectro

continuo proveniente da desaceleragéo dos elétrons do feixe dentro da amostra. Um fato importante

r elementos leves como C,0.N, (Z menor que 10), isto esta

reside na dificuldade de se quantifica

lementos. Nesta faixa as perdas de emisséo pela

. Y e
associado a energia baixa dos espectros destes

absorgéio do espécime s0 elevadas.
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Na figura 22 temos s
g um espectro tipico de EDS obtido de um filme de SmCo com protegao

de Cr depositado sobre substrato de silicio.

2]
o
wn

8

IIl!lIklllll!lllllIll

Co

N (0]
o (=)

—
Q
il sl

o

e r ooy
8 10
Energy (ke\)

Figura 22. Espectro obtido da amostra 753 de SmCo com prote¢éo de Cr
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[IC- Rutherford Backscattering Spectroscopy (RBS)

Para a determinacio L
§40 de composicio e espessura de filmes magnéticos usamos a

técnica de Rutherford Backscattering Spectrocopy (RBS)[36]. Essa técnica resume-se no

retroespalhamento de particulas de um feixe 16nico, monoenergético e colimado que
atinge um alvo espesso. As particulas retroespalhadas a angulos maiores que 90°, em
relagdo & dire¢do de incidéncia do feixe, séo sentidas em uma geometria fixa por um
detector. Esta técnica permite obter informagdes sobre a composi¢do, impurezas e

espessura dos filmes de um modo répido, ndo destrutivo e bastante preciso para a

identificacdo de elementos pesados.

No Retroespalhamento de Rutherford, as interagdes entre as particulas do feixe e os
dtomos do material podem ser descritas, classicamente, como colisdes elasticas. As
hip6teses para o modelamento sdo:

1) a energia das particulas do feixe antes da colisdo (~ MeV) deve ser muito maior que 2
energia de ligagéio dos atomos do alvo (~eV);

2) a massa das particulas do feixe deve ser menor que & massa dos atomos do alvo para

que ocorra o retroespalhamento ¢,

3) nfio devem ocorrer reagdes ou ressondncias nucleares.

Para analisarmos quantitativamente um espectro de RBS, usamos tres

conceitos:
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r 1) Segdo de Choque de Espalhament ok =
0 (o) : ¢ a probabilidade de uma particula do feixe

colidir com um atomo
do alvo e ser retroespalhada a um angulo © em relagdo a

diregdo de incidéncia do feixe e atingir o detector
-4

f(ég).dﬁ (3.1.1a)

i‘ do ' Z 2. - {[1—((m1/m2)sen9)2]v2+cos€)}2
. (3.1.1b)

40 4
dQ 4E, sen” 0 [1‘((m1/m2)sen9)2]“2

d ; . ; .
onde : gci é a se¢do de choque diferencial de Rutherford, dada no sistema de referéncia

‘ do laboratério,

E
‘{ Q ¢ o angulo solido do detector (~ msr),

| Z, ¢ Z, sdo o0s nameros atdmicos dos elementos de massa m; € My

respectivamente ¢,

¢ ¢éacarga do elétron.

Quando um feixe atinge perpendicularmente um alvo, que possul uma area maior

do que a 4rea do feixe, O namero de particulas detectadas (A) € dado por :

(3.1.2)
A=0.Q.Q.N.t
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onde : Q € o numero de particulas que atinge o alvo

N ¢ a densidade volumétrica de 4tomos no alvo e
v d

t ¢ a espessura do alvo .

Deste modo, se conhecermos ¢ e Q e determinarmos o nimero de particulas
' incidentes no alvo e no detector, logo ¢ possivel determinar a densidade superficial de
; stomos: N.t. Portanto, a se¢do de choque de espalhamento estd relacionada com a

determinagfo da composi¢do atomica superficial do alvo.

2) Stopping Power ou Stopping Cross Section (g) : é a variagdo da energia do feixe em

fungdo da espessura percorrida por ele dentro do alvo,

_(L] (d_E_) (3.13)
L E N/ \dx

onde _d_Ei ¢ a energia perdida pelo feixe, apds percorrer uma certa distancia dx dentro do
{ X

. i . i
alvo. devido as multiplas colisdes de pequenos sngulos com o0s niicleos atomicos
2

A { ergia do
e s interagbes com a nuvem cletronica. Depende da particula e da energ

feixe, da composi¢ao € densidade do alvo.

: 3 energia das
Entdo a integragdo da equagdo acima nos fornece a equagdo da g
| nta

: ir da superficie.
particulas do feixe, em fungdo da posi¢do dentro do alvo, & b i

i; (3.1.4)

/cosal
i dE
E(x) =E,; - (——',)dx’
J dx
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Onde o éngulo de incidénc; i
1déncia do feixe (¢) ¢ dado em relagiio a dire¢fio normal &

a superficie. Podem
g 0s, deste modo, obter a espessura do filme e um perfil da

composigo ao longo de toda sua extenssio

3) Fator Cinemdlico (K) : relaciona a energia do feixe incidente (Eo) com a energia do

feixe retroespalhado (E;),

e b (3.1.52)

Onde

2
cosO + [_rgz_] —sen’

m,
B = , para mp > m;.
1+ —%

(3.1.5b)

O subscrito m; especifica que K € o fator cinematico referente a coliséo de

uma particula do feixe (de massa m;) com um atomo do alvo de massa my. K, ¢ dado

no referencial do laboratério e © € 0 angulo de espalhamento.

Se conhecemos o valor de my € E,, e podemos medir Ey, para um determinado

angulo O de espalhamento, a Gnica variavel que resta ser determinada na equagéo (3.1 .5b)

é a massa m; do atomo do alvo. O fator cinematico €, portanto, responsavel pela

identificagsio das diferentes massas contidas no alvo.

Como ilustragdo, a figura 23 apresenta um espectro esquematico de RBS para
2

um filme fino composto por fracdes atomicas iguais de dois elementos diferentes, de
forme ao longo da espessura do

e ira uni
massa M e m, com M > m, distribuidos de manci
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filme, com substrato espesso composto 1
por elemento mai
mais leve que os constitui
stituintes do

filme(Ms <m<M).

Podemos dizer '
. o
que a posi¢do inicial do pico de retroespalhamento de cada
clemento (energia mais alta) é A
ta) € uma fungfo do fator cinemético. A intensidade relativa
icos for ica
dos p fornece a composi¢do do filme e ¢ definida pela se¢do de choque de

espalhamento. O perfil da composigéo ¢ a espessura do filme sio definidos pelo Stopping

Power.

Contagens

| M
‘ m
[ Substrato

= - : Energia
EV(0) !

—

E}"(0)

FIGURA 23 : Espectro esquemdtico de RBS para um filme fino homogéneo composto por

fragdes percentudis iguais de dois elementos de massas diferentes

Me m.
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Um programa usado para simulagfo de espectros de RBS, RUMP[38], é fornecido
aos usudrios pelo Laboratério de Analise de Materiais por Feixe I6nico (LAMFI). Com
o uso do RUMP fizemos a simulagfo do filme mostrado na figura 24. O filme consiste

* em trés camadas: a mais superficial ¢ de Cr (70A), a segunda camada SmCogs (1650 A),

terceira camada de Cr (380A) e finalmente o substrato de Si.

Energy (MeV)

1.0 lgs 210

— RO13230J 804

—_=imulatien af Cr/sm—Ceo,/ Cry/oi

5@ =

Normalized Yield

500

| 5 imulad
- Figurg 24. Um espectro de RBS e sua simulagdo para um filme de SmCo. Estrutura simulada

' Cr(104)/SmCog 5 (16504)/Cr(380A)//Si
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11D- Método Rietveld de analise de rajos X

0 método Rietveld[8] tem si i
[8] tem sido utilizado para a simulagdo de espectros de raios X. Existem

..« programas livres que i
yarios progr que implementam este método Particularmente, escolhemos para este
>

abalho o programa DBWS[32]. S&o passados para o programa DBWS parimetros como grupo

; ametros de red i < oy

espaclal, par e rede, nimero de células unitarias, posi¢do de cada 4tomo na célula , todos
sio inseridos através de um arquivo texto e o programa varia os parametros que foram selecionados
para serem refinados, de modo a minimizar a diferenga entre os valores medidos e os calculados.
Em outubro de 2000, entre os dias 09 e 13, participei do curso O Método Rietveld ministrado por
um dos autores do DBWS, o professor Dr. Carlos O. Paiva Santos. Este curso teve o objetivo de
ensinar a usar € entender os pardmetro usados no refinamento de estruturas.

0 programa utiliza o algoritmo Newton-Raphson para minimizar uma quantidade

S,= TWi (YirYei)’

Onde
Wi =1/ Yci
Y= intensidade observada no i-ésimo canal
Y= intensidade calculada no i-ésimo canal

0 calculo das intensidades em cada canal € dado pela relagéo:
Y =S, AT K[[Fil $(20-261)LiPr ] + Yoi

Onde s éum fator de escala

S,= ¢ uma constante que depende apenas do modelo escolhido para rugosidade da superficie

A= fator de absorgdo. Para 0 €aso0 do programa nao est4 implementado, sendo assumido

como 1

F,= fator de estrutura

$(20;-20,)= fungdo que simula o perfil dos picos de raios X. Por exemplo, pode ser uma
i-20k)=

gaussiana.

& = + X
L= engloba fatores de polariza@ﬁO, LorentZ € mulnphmdade dos raios

i a rencial
P\= fator de ponderag;ﬁo para uma orientagao prefe

bi= contribui¢do do ruido de fundo (background)
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, uma amostra em po. Esta

i usada para
amostra fo p ¢ obter um espectro padrio de difragio de raios X. Os dados

: istalograficos para o Si foram obtidos do Pearson’s handbbok[39]

Usando o pardmetro de rede da ficha, 2=5.4309 A como dado inicial do programa, foi feito

o refinamento da estrutura e obtido valor a=5.4301 A. Os espectros de refinamento ¢ dos dados
experimentais estdo na figura 25a. Como saida do programa de refinamento obteve-se a densidade
2331 g/cmB, que estd em completo acordo com o valor encontrado na literatura, 2.33 g/cm3
Kittel[37].

Através do espectro diferenga, figura 25b, pode-se constatar que o perfil escolhido se ajusta
bem ao espectro experimental. No caso, foi usado uma combinagéo de gaussiana e lorentziana. O
espectro diferenga apresenta pequena amplitude e simetria em relagdo a posigéo do pico. Isto tudo

indica que o refinamento apresenta boa qualidade nos resultados.
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silicio em p¢
12000 PO

(a) - observado
calculado

9000 -
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20

1 0 ixo, 0 espectro da
Figura 25. Acima, espectro observado e calculado para amostra de Si em po. Abaixo, 0 esp

diferenca.
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[IIE- Magnetémetro de amostra vibrante(MAV)

O magnetometro de amostra vibrante ¢ um ip t i
oo e b strumento que permite a medida do
mo > un¢do do campo magnético H e da temperatura T. Para a
obtengdo das curvas de histerese dos filmes utilizamos um magnetémetro PAR-EGG
modelo 4500 pertencente ao Laboratério de Materiais Magnéticos (LMM) do IFUSP. A

sensibilidade nominal deste instrumento & -
to ¢ de 10 emu. A figura 26 mostra o esquema

pbasico do magnetdmetro.

Para a coleta de dados, a amostra a ser analisada ¢ afixada em um porta amostra
de PVC, fixo em um extremo de uma haste de quartzo, cuja outra extremidade € presa na
cabeca do magnetdmetro. Ela vibra com uma freqiiéncia constante de 83 Hz, na diregdo
longitudinal da haste. A amostra ¢ posicionada no centro geométrico das pegas polares,
de modo a estar sujeita a um campo magnético constante e uniforme, gerado pelo
eletroima, que pode atingir um valor maximo de 20 kOe.

A vibragdo da amostra, ao longo da diregdo z, induz um sinal elétrico em bobinas,
pick-up’s, que ¢ proporcional a magnetizagdo do filme. Este sinal é processado €
convertido em momento magnético. A calibragdo do instrumento ¢é feita utilizando-se

uma pequena amostra de Ni, cuja massa e momento magnético sdo conhecidos.

magnet8metro ‘
Goussimetro f
Vaoreto de
quartzo
TR
o
e }* i z
Amostrp é‘_
///,ﬁ o

ELETROMA

O yibrante.
FIGURr4 26. Esquema do magnetometro de amostra
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A aquisi¢@o de dados ¢ feita
com u i
ectado com 0 magnetd i microcomputador compativel ao IBM-PC,
con gnetometro, através de uma placa paralela JEEE-488 (GPIB). O
ama para a aquisicd _ 2 ;

progf. p quisicdo de dados foi desenvolvido pelo professor Dr. Antonio

Domingues dos Santos, utilizando linguagem C. Através do programa e d jo d
0 arranjo do

tem-se 17903
MAV, . o valor da magnetizagio em fungdo do campo externo aplicado,
possibllltando a obtengdo de curvas de histerese

Adaptacdes feitas no magnetdmetro de amostra vibrante(MAV) para medidas de

MxH.

Utilizamos no nosso estudo uma caracterizagdo da histerese em termos de “first
order return branches”, ilustrado na figura 16a. Escolhe-se como estado de magnetizagdo
nicial o estado de saturagdo positiva. Uma vez saturada a amostra, levamos o campo até
um valor de campo negativo (-Hpn). Atingido este valor, subimos o campo até o estado
de saturagdo positiva novamente. Durante a subida do campo registramos os valores de M
para distintos H. Para diminuir os efeitos dindmicos eletronicos (dos equipamentos) e

magnéticos (das amostras) as medidas sio feitas ponto a ponto. Isto ¢, estabiliza-se o

' i i {iéncia
campo em um certo valor € realiza-se a medida. A figura 16b ilustra uma seqienc

genérica de campos Hp, usada para realizar uma medida.

Agora vamos descrever as adaptag0es realizadas no MAV. O sistema de medidas

5 i etometro
magnéticas consiste de uma fonte de tensdo/corrente, um gaussimetro, um magn

L _ d
de amostra vibrante (MAV), eletroima e um PC interligado a0 MAV por GPIB. Quando

a de tensdo interno ao
se muda de um campo Ho para um campo Hi, © gerador de ramp

te caso, @ variagdo di/dt assume valores maiores
Ste ’

subida Qe/s diretamente nO MAV. Ne
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que 0S suportados pela fonte. O problema foi contornado por software. O

software. O campo ¢
alcangado em passos de 1000e para intervalos estabelecidos de 3 segundos. Outra
adaptagdo importante se refere a forma pela qual passamos os valores de campo para
serem ajustados. Eles s&o passados através de um arquivo texto numa tnica coluna. Cada
linha especifica um campo onde serd realizada a medida. O fluxograma do programa est

na figura 27 .

O programa que segue o fluxograma ilustrado foi realizado em linguagem C/C++
com ajuda do Prof. Dr. Antdnio Domingues dos Santos. Esta adaptagéo exigiu uma série
de ensaios preliminares para certificar-se de que ndo haveria o comprometimento da fonte
de alimentagdo. Como vantagem da adaptagéo verificou-se uma redugdo do ruido, em
parte devido ao fato de que as medidas sdo praticamente estaticas. Ndo foi necessario,
mas é possivel realizar, no caso em que o ruido € significativo, varias medidas de forma a

obter uma média de M em um determinado campo H.
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Inicio: Configura
0  sistema de
medida para
remoto

Lé um campo a ser
ajustado

v

SObe 0 Campo de
Hop até H; em
passos menores ou
iguais a 100 Oe

y

Quando o campo &
alcancado, aguarda
10 s

v

Realiza medida
MxH e salva os
dados

Ajustou
o ultimo
campo ?

Libera o sistema de
medida para controle
manual

rama para medidas magnéticas com MAV.
g

Ll 5
Figura27 . Fluxograma simplificado do PT
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Com as alteracGes feita
¢ § 10 MAV tornoy-se possivel realizar medidas de “first

branches”. U
order return m exemplo corresponde & amostra 757
3

ilustrada na figura 28.
Neste caso 0 MAV realizou medida ponto a ponto.

{32

0.04

0.02

0.00

emu

-0.02

-0.04 T T

25
25 -20

Figura 28 . Curva realizada com MAV para determinagdo de “first oxder o

branches”
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[[IF- Programa de simulac¢iio do m
odelo de Prej
1sach-

contri s oy
trabalho. tribui¢do original do meu

para obtermos 0 valor de M de H precisamos resolver
a equagdo

L(he H + KM )

M(H)=2M, Ahp. (h, )dh - A
irr c " P 1_ /1 + KM
: (3[ - (hu )dh uj\ o (—i—)[ IPrev (hc)dh c}}

0

Onde :

As distribuigdes de Piy(he), Pir(hy) € Pre(h) sio dadas por

I he
i

B
Pr'rr (hc) = _‘—"__exp aSC _l__
(hto-cl) 2 o 2
A 2
B (hy) exp {_ L{h" H
O-" 2 0-”2
c 1

Prev (hc) =

e
1+ | =
@

A expressdo M(H) acima depende dela mesma através de um limite de integragéo

para k diferente de zero. Como ¢ facil de ver, a magnetizagdo € uma fungfio que néo

possui solucdio analitica para as distribuicdes usadas. A integragdo da distribuigdo

gaussiana, tal qual a [og normal, Nao possui solucdes analiticas para limites finitos.

Tudo isto conduz ao uso de uma implementagdo qumérica como solugdo.

Cornejo fez uma primeira versdo do simulador de MxH usando as €Xpressoes

M(H) para ciclos d
a implicita de M(HM) com a

: e histerese menores. Neste
acima. Em seu programa ele calculava

éncl
caso, para contornar o problema da dependén
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retizagdo ele supunha que K= .
magr que K=0 e apés fazer og caleulos corrigia a coordenada H pel
rdenada H pela

expressdo:
H=H(K=0) — KM(K=0)

Assim, conseguia com
¢ s parar os dados experimentais com os dados simulados

Outro problema enfrentado estava no calc i
ulo ; 5 imi
das integragdes que estava limitado pela
precisao da representacdo que foi usado em seu programa. Ainda, para aumentar a
. (]
velocidade ele limitava o nimero de pontos para definir a curva de histerese. Ap6s ajustar
seu ciclos menores de histerese usava os pardmetros para gerar curvas recoil e outras. E

importante notar que ele utilizava como dados experimentais ciclos de histerese menores

e nfo de “first order return branches”.

A possibilidade de generalizar o programa de forma que pudesse simular qualquer
tipo de curva para um caminho arbitrario de H, e de forma répida, foram os ingredientes
da motivagfo para construir uma nova versdo do simulador.

Desenvolvi uma nova versédo do programa usando as linguagens C/C++ para

calcular o valor de M(H) para as distribuigdes vistas acima. Junto com o programa foi

criada uma interface grafica para comparar 0s dados experimentals € calculados de forma

. 4 uagdo
ripida. Nesta nova versdo, a curva de M(H) é calculada como solugdo da equag

M(H,M). O programa calcula M(H) para um caminho arbitrario de H, de forma que

] curvas, ‘first order return branchs” ou

podemos simular curvas de histerese, recol

ql,la q]]er outra ]'ma inar sem nos pre]l(iBIIIlOS a curvas de histerese.
1 curva qu—e Possamos gl )
ara obter a SOI\.IQ&O da

mais importantes P

Farei uma descrigdo sucinta dos algoritmos

expresséo M(H) .
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ara realizar a integracdo L :
)P gragao usou-se o métodg do trapézio. Basi

- ~ - Basicamente, divide-se o
. torvalo de integracao em pa i i
inte PaSs0s 1guais e multiplica-ge o intervalo pelo val

. . pelo valor da fungéo
10 ponto médio do intervalo. Isto esti implicito na expressio ab

€5s80 abaixo:

[ = Z f(O.S(x',_H + x,'))Ax
i=1
M

n

Ax =
Onde
X, Xo s30 os limites superior e inferior de integragio
n é o numero de passos no qual o intervalo ¢ dividido
A aproximagdo dada pelo método dos trapézios torna-se melhor & medida em que
aumentamos o nimero de passos. Como néo € factivel esperar um tempo infinito para a
convergéncia da integragao, definimos um critério de parada. O critério consiste em
calcular a integral para dois valores diferentes de n e verificar se hd variagdo no
resultado. Se os resultados diferirem por um valor menor que um €rro limite, assumimos

que a integral convergiu. Se as integrais diferem por um erro maior que o limite de erro,

entio, aumentamos o numero de passo € refazemos os procedimentos.

2) M(H) deve satisfazer a equagdo M(H, M), para obter 0 resultado, procuramos a solugdo

recursivamente. Isto €, estima-s¢ um valor inicial de M, calcula-se integrais, apos um

imati - : as
primeiro calculo usa-se 0 valor de M como nova estimativa e refaz-se 0S célculos d

ento ¢ feito recursivamente até que

Integrais. A estimativa inicial ¢ M=0. Este procedim

a diferenga menor ou igual aum erro limite.

dois valores consecutivos de M(H) tenham

grama construido em C/C++. O erro

IO
Estes algoritmos foram usados no noSsO P |
0. Ja o erro na solugdo da equagao M(H,M) foi

limite de integrag#o foi estabelecido e 1

gricos de integrago devido a representagac no
s num

fixado em 0.5%. Para reduzir 05 erro
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or os nu x :
computad nuUmeros estdo contidos no int,
ervalo  3.4x102< ntimero| < 1.1x10%%2
AX 4

Esta representacdo corresponde a um long doupl
uble e
| m C. Quando estamos usando o
método recursivo de solugio de equagdes, obse
; Ivamos que os nossos resultados
yergem para um num i 0
convergem p ero de iteragdes menor que 10. O niimero médio d
/ € passos para
a convergencia de cada integral estd em torno de 1200. Com este nt d
! e numero grande de
ara cada int a
passos D ¢gragao o programa perde performance de velocidade. Para
solucionar este problema, foram feitas diversas otimizagGes em pontos criticos do

programa.

O programa implementado para o célculo de M(H) foi construido com o
propdsito de ser um simulador. A interface com usuario usa o promp! do DOS. Assim,
sio passados para O programa oS pardmetros das distribuigBes, propor¢do das
distribuigdes e o pardmetro mével (K). Hé rotinas que testam e avisam o usudrio quanto
a erros de dominios das fung@es, de forma a tornar o interagdo com © usudrio mais

amigavel.

Para simular sistemas com duas estruturas magnéticas distintas foi feita uma

versio do programa, na qual foi inserida uma outra distribui¢do de Preisach similar a

primeira estrutura € com parimetros independentes, exceto no que diz respeito a fungdo

L que representa a historia do campo.
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para ilustrar, na figura 29, te
, temos a fu
ncéo d
40 de Prej
sa
ch para um sistem
a que '
possui a
penas

magnetizagao irreversi
versivel. O
- Us pardm
e
{ros usados para
esta distri
ribuicd
0 estdo a
o lado d
)

grafico.

th = 2 Hmax
o C='3 Hmax

G = .4 Hyas

Figura 29
. Fungio de Prei
reisach para distribui¢d
coes log normal em /2 i
. € gaussiana em Ay
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Iv- Resultados e discussio

'2e composi¢coes estiv m em t
cujas posi¢ €ssem em torno da estequiometria SmCos. Isto pa d
: ra podermos
estudar a variagdo de pardmetros estruturaj
1S € tentar correlacions %
ona-los com parimetros do
modelo de Preisach. Neu[15] produziu filmes por sputtering e realizou estudos d
‘ s da

estrutura como func@o da composigéo dos filmes. Obteve filmes com combinagio das

estruturas SmCo7 € SmCos.

No nosso caso, para variar a composi¢ao no sistema de sputtering, foram usados
alvos comerciais com composi¢do SmCos e um alvo de Sm puro. Um grande niimero de
filmes foram produzidos, dos quais parte para estabelecer as condi¢des de otimizagdo da
sputtering. Conseguimos resultados semelhantes aos vistos por Neu.

Para caracterizar a composigdo dos filmes foram usadas e comparadas duas
técnicas: EDS e RBS. Estas duas técnicas mostraram resultados concordantes nas

andlises de composi¢do dentro de uma faixa de espessuras de filmes. Para a

caracterizagio magnética dos filmes usou-s¢ © MAV. E importante salientar que as

adaptagdes feitas no sistema de medida do MAV foram fundamentais para a obtengdo de

dados com qualidade.

i i e raios X
As informagdes estruturais das amostras foram obtidas com medidas d

) : do, o modelo de
S i oo nlises feitas pelo método Rietveld. Por outro la

Jtura magneética do filme, para @ confrontag&o

Preisach foi usado para descrever @ estr

i i ente.
‘om as caracterizagdes mencionadas anteriorm
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[VA- Producdo de filmes de SmC,

Os substratos usados para deposicio dos filmes podem ter dimensges 10x10mm?,
5x10mm2 ou 5x5mm?. Quanto 3 composi¢do dos substratos foi utilizado Si e/ou C. Essas
dimensoes € composi¢des foram escolhidas para adequar as amostras as diferentes
igenicas de caracterizagdo. Na figura 30 temos um desenho ilustrativo das formas dos

filmes.

10mm

P
= & el Smm S i
; //“““y/A/&
|
5mm
/—7

4mm

duzidos por
Figura 30. Desenho, sem escala, dos formatos dos filmes produ P

Sputtering .

i trés alvos, dois deles
i oram usados
iometrias fi

: equ
Para produzir filmes com diferentes esteq

Mant
de Sm puro.
tom composi¢éo nominal SmCos € um

ivemos as poténcias sobre oS

: lvo de Sm.
: ancia sobre 0 &
alvos de SmCos constantes € yariamos a poten
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Na tabela 2 est#o listado
S 0s filmes que foram produzidos para estuda feito d
r o efeito da

e composica 1
Jariagao da posi¢ao sobre as suas Propriedades magnéticas e est
estruturais.

T
parametros de
deposicéo
estrutura do filme =
Poténcia(Ww)
gl nes camada [alvo 1 Jal
alvo 2 (alvo 3 lalvo 4 tempo |Td Ppase
- A SmCos |SmCos |Sm °C  |Torr
sere
19
740[padréo Cr/SmCo/Cr//Si 1] 300[-
5 i = 6'25" 500| 3,20E-07
= i 55 150 150|- 23'24" 500| 3,30E-07
L = g i - il 36| 2,10E-07
C / . 1
741|padrao r/'SmCo/Crl/Si 11 300|- F 3 625" 500 2.60E-07
2|- 150 150|- 23'24" 500| 2,10E-07
: 3 300|- - - 117" 37| 2,10E-07
742|padrac Cr/iSmCo/Cr//Si 1| 300)- - - 6'25" 500| 2,40E-07
2|- 150 150|- 2324" 505| 2,10E-07
3 300(- - - 117" - 2,40E-07
743 SmCo+Sm/Cr//Si 1 300 6'25" 510| 2,00E-07
2 150 180 150[15' 500| 1,50E-07
744 SmCo+Sm//Si 1 1560 150 30[15' 500|-
745|padrao Cr/SmCo/Cr//Si 1 300|- - - 625" 500(-
2|- 150 150}- 15' 500|-
3 300}- - - i 50| 1,80E-07
746|- Cr/SmCo+Sm/Crl/Si 1 300 625" 500}-
2 150 150 45(2324" 5001}-
3] 300 17 46| 1,70E-07
e e . 25" 500|-
3 Si . 300 b2
147 Cr/SmCo+Sm/Cr// S T %0 3002324" 5001-
—-—————g-—“g_of)' 11 46( 1,70E-07
a0 | 820 500|-
748]- CrBmEoEMIGHSL L e — 1 G5ar dal  Bgsaa | el B IE
__——-»g—-—ﬁ/ 17 46| 1,70E-07
1 750|150  20{117 350( 2,80E-07
752|- Cr/SmCo+Sm//Si ,_,_,__—355————*‘—" 42" 35| 2,00E-07
2 = ni el | ABITT 350| 2,20E-07
753)- Cr/SmCo+Sm/Si —/%”365// 42! 350 2,70E-07
1 ' &
”e ] 3
20 e aoog o |120 30[  7.0E-7
_//ﬂ/"ﬂj?ﬂg-—/ 625" 500| 2,60E-07
803|- sSmCo//Si | — 1300/ polm e
. e el D e e
padréo Cr/SmCo 2 //[:E: 117" 39| 3,10E-07
£ i
e
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/——‘ A
g05|padrac Cr/SmCol/Cr//Si
L EmE T
ol - 6'25" 500] 2 10E-07
B “—3\307)_1@ 150]- 15' 500| 2 40E-07
806|padrao Cr/SmCo/Cr//Si \‘T‘Toa"—__ " 117" 45| 1,90E-07
T 150- 1 - 625" 500| 1,50E-07
-l B oo 50]- 15 500| 2,20E-07
807 |padrao Cr/SmCo/Cr//Si T 300 i : e 34| 2,10E-07
———— - . 625" 500| 1,70E-07
———5' T 150]  150}- 15' 500! 1,70E-07
— g08|padrao Cr/SmCo/Cr//Si 1 300- - _ s 30| 1,80E-07
: . - : 625" 500| 2,00E-07
2 - — 150 150]- 15' 500/ 2,20E-07
819 SmCo+Sm//Si 1 150- 150 : 45 :33'7 528 ;?gig;
— 820 Cr/'SmCo+ i Shes
820 0+3Sm//Si :12 150] 150  45|80" 500| 2 60E-07
] : 300 30" 500| 2,50E-07
821 Cr/SmCol/Si 1 150 150 10' 500| 2,60E-07
2 300 30" 500| 2,50E-07
822 SmCo+Sm//Si 1 150] 150 30(80" 500 2,10E-07
823 Cr/SmCo+Sm//Si 1 150] 150 3080’ 500| 2,50E-07
2] 300 30" 500| 2,40E-07
824 Cr/SmCol/Si 1 150 150 10' 500| 2,50E-07
2 300 30" 500/ 2,30E-07
825 SmCo//Si 1 150 150 80' 500| 2,30E-07
826 Cr/SmCol/Si 1 150] 150 80’ 500| 2,30E-07
2" 300 i 500/ 2,30E-07
827 Cr/SmCo//Si 1 150[ 150 10’ 500| 2,20E-07
2| 300 30" 500| 2,30E-07

Tabela 2. Filmes produzidos pelo processo de sputtering. Os filmes denominados padrdo
foram produzidos para a verificacdo da qualidade do processo. A coluna 3, estrutura do
filme, estd notada da seguinte forma camadaNlcamadaN_d...Icamad§1{/su$st[ato . _{\S
composi¢des dos alvos sdo valores nominais. A tempf:rat,ura de dep(isma(t)em defafur\;ta g;
indicado pelo sistema de controle de temperatura; ndo ¢ exatamer’e aT d S os filmes
substrato. Uma série consiste em um periodo de uso da szttegg;:omov:zﬁo iy
foram depositados a partir de alvos expostos a um plasma de AT,

20ccs e pressdo de 5 mTorr na camara.

i istematico. Um
Para a produgdo de filmes foi adotado um procedimento S1S

i s de ter sido obtido um
conjunto de filmes para estudo 56 comega a ST produzido depois
: i ualidade realiza-se uma
padréo lidade anteriormente conhecida. Para verificar 2 q
com qualidade
trato
% i g temperaturas do subs
Medida d de histerese sobré 0 padrao Pdeu21d°' A P
a de curva ae L :
Atingidas a8 condigdes estavels de pressdo de
i

S¢guem um procedimento de estabilizagdo:
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pase (Poase) €M temperatura de deposicy
¢d0, aguarda-

S€ uma hora i

' - - para garantir

pomogeneizagdo e estabilidade da temperatura do syb : a
substrato. Faz-

| se a deposigdo. Depois
Jesliga-se o sistema de aquecimento e aguarda

e mai i
15 uma hora para retirar a amostra do

: de vacuo. Esse iment i
sistema procedimento evita choques térmicos nas amost di
ostras e diminui os

Jesvios de temperatura na deposi¢o dos filmes

Ao final de cada série de filmes tomou-se o cuidado de fazer uma medida de

femperatura na posi¢do na qual fica o substrato. Para tal, seguimos o mesmo
procedimento de estabilizag@o. Para a série 19 as temperaturas nominais e medidas nos
substratos séo respectivamente 350°C (339°C medida) e 500°C (422°C). J4 para a série 20
obtivemos 350°C (290°C) e 500°C (368°C). Cabe lembrar que a diferenga de temperatura
entre o controlador € o substrato estd ligada ao estado de limpeza das superficies internas
do sistema de aquecimento, ao estado de funcionamento do sistema de refrigeragdo e ao
envelhecimento das lampadas de aquecimento. Um fato que se observou foi que o tempo

méximo de evaporagdo de um alvo de SmCos, quando exposto B

em torno de 17 horas.
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(/B Medidas com RBS e simulagges

orrente idnica do feix L
yezes @ © e de He" estd instéve] resultando em espect d
ectros que impedem sua

i lagio devido, principalmente, ao aumento do tempo morto dos detect
etectores.

' a-se A
4 seguir encontra-se a tabela 3 que contém os filmes nos quais foram realizadas medidas de RBS
idas de RBS.

E o Composigao (atomos)
N° i - g‘g&?ﬁ;aoz;“ ESpe:sura Incerteza na
At At% At At% (A) esp&::‘,?ura
7| 1 312 | 220 | 688 " 10000

T I 27.0 2,70 73.0 i 10000

803 1 15.0 5,65 85.0 0,20 15000 =

04 | 1 12.8 6,8 87.2 0,20 1650 100
813 | 1 26.0 2,85 74.0 i 920 3

816 1 26.6 2,76 73.4 0,10 900 i

819 | 1 25.0 3,00 75.0 : 7100 :

820 | 1 24.4 3,10 75.6 - 7000 -

821 1 17.2 4,80 82.8 0,20 710 40

ey 909 3,50 77.8 - 6700 ;

823 | 1 24.4 3,10 75.6 0,30 6200 1000
B4 | 1 163 | 515 | 837 0,16 700 7
825 1 16.7 5,00 83.3 - 5750 i
s | 475 | 470 | 825 - 5600 ]
EAE 16.7 4,99 83.3 0,01 1000 -

B9 | 1 65 | 505 | 835 0,05 1322

B 1 e mait T 13 _

- am feitas medidas de RBS. As incertezas

afetam significativamente

I RO
thela 3. Tista completa dos filmes DO quais for
ndo 4%, valor dado pelas

. .
?HeSpOndem a valores que, quando adicionados a0
S¢Spectros. Os valores de incerteza nd

Miagies do equipamento de RBS.

da simulagdo, nao

o indicados sd0 admitidos como se

testada € mOSITOU-SC satisfatoria. Por

: la 30 fOl

A consisténcia dos resultados de simula¢ :

d Simultaneamente, de tal forma que a razao
as,

Semp) am deposita
. - s de deposi¢o; 10 min e 80 min

o entre 08 tempoO

enty . =
€ ag espessuras deve Ser jgual 2 raza 4

"8 .




ente, € a COMPosi¢do dey
€ ser a
; - Mmesma para ag duas amostras. Isso é verificad
e espessura B . ¢ verific
gsiltados €€ &P >/ 824= 5750/700~8 2 + g 3 i
= V-3), que € compativel com a razs
azao enfre os

os de deposicao 80min/10min= 8. Ve
P 8. Verifica-se também o acord
0 entre as composi¢des: SmCo
: 5

,smCos15016) para os filmes 825 e 8§24 respectiva
g mente,

/SmCos3(16504)/C '
Cr(70A ) 6.8( ) f(380A)//Sl- Esta notacdo corresponde, da esquerd d
> uerda para direita, as
1 ici ’
qmadas dos filmes desde a superficie. Os dois picos mais agudos que
aparecem no espectro

spondem &s camadas de C : L
corresp I, 0 mais a direita refere-se 4 camada superficial. O ulti .
: imo patamar,

éesquerda do espectro corresponde ao substrato de Si

Energy (MeV)

60 1;0 1.5 2.0
' |

—R013230J 804
g LT Piution B B Cdiiy ’\

'

76, 1
3 ol | |
N 30 - 1\ =
© | b

: | ”\

S 20| | :
=z xv’"'l\{’%wl‘_‘r_uu& ‘\

10 |- MJM\
\

100 200 300
Channel

500

Figura 31. Um espectro de RBS simulado, como ilustragdo

A partir das simulagdes de RBS para 08 filmes 319,822 e 825, foi feito o grafico 1 da razéo
¢do. Ajustamos uma

libra
m/Co contra a poténcia no alvo de Sm puro, para obter uma curva de call

omos de Sm dividido pelo numero de atomos de

Teta: ’ ’

®a: Rym c=Ro+T.P; Onde: Rsmco™ iero g A

2 Ry=razéo entre o mumero de stomos de gm e Co para poténcia nula sobre o alvo de Sm,
I n

licada sobre © alvo de Sm.

T= . A 1
Ceficiente angular da reta € P= poténcia ap
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Os resultados do ajuste foram R=
0=0.2001 + 0.000
£ 0.0004 ¢ T=

0.00284 + 0.00001.
0.40 1
0.35_2 " M'edidas de RBS
] — Ajuste de reta
: 819 -

Sm/Co
(=]
(&%)
(o]
1
oo
n i

0.25 — /

o
lﬁ e
© bl
@ e
///
8? 5//
0.20 4~
0' 1 5 T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50

Poténcia no alvo de Sm

Gréafico 1. Razio Sm/Co, em fungio da poténcia utilizada no alvo de Sm
puro, para os de filmes 819,822 ¢ B25.

E importante, quando possivel, valer-se de mais do que uma técnica de caracterizagdo para

diminuir o risco de cometer erros de analise. Usel como alternativa para o RBS, o EDS.
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1% Medidas de composi¢io usando a técnica EpS

A técnica EDS foi usada comg alternativa a9 Ry
a0 :
. bscias S para determinagio da composigéo dos
e SmCo. Uma série de informacg iciona:

simes d magoes adicionais foram obtidas com esta técni

a técnica, como por
. o filme ndo apresenta 3

qenplo: © b ©spessura homogeénea. Filmes 10mmx10mm apresent

resentam espessuras

er0géneas, © que pode ser verificado quando sag feitas medid
as com a mesma distincia do centro

o filme, €M posigdes diametralmente opostas,

Na figura 32 estéo as conﬁgurac;c“)es de pontos nos quais realizaram-se medidas de EDS nos

filmes. Os codigos da figura 32 sdo usados na tabela 4 no campo denominado posi¢o. Na tabela 4
encontra-s¢ uma lista de todas as medidas feitas usando o EDS. As analises foram realizadas com
pixe pontual de didmetro inferior a 1pm. O tempo de obtengio de cada espectro foi de 100 s. O
dgoritmo que realizou a andlise dos espectros utilizou o método ZAF de corre¢io de forma a
esultar em uma analise quantitativa. O software € parte integrante do equipamento de anélise

impedindo que detalhes quanto ao algoritmo sejam acessiveis aos usuarios.

A C D
B - ~ ~
calizadas medidas nos filmes. Os codigos para as posigoes 5§40

Figura 32 . Posigtes onde foram 1

i i - o primeiro em maitsculo
lsados na tabela 4. O ponto de medida ¢ especificado por dois caracteres: 0 P

ndica o ponto dentro desta disposigdo. Por exemplo

Indica g disposi¢dio dos pontos, O segundo 1

' : - ~50) 4 esquerda.
“Ag? ior da primeira figura (disp peiGH0) e
4" corresponde ao ponto superior
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_—resultados do EDS . T

R e
"] _Valores ematy | ———————
do sinal completo
icao | S
(-—posu} m Co 0 Sml(Sm+c°) Col(S
ﬁ—— c1 18,89 | 73,55 | 7.04 T (Sm+Co) | Co/Sm
iﬁ/ c2 20,28 | 78,98 : ——?i__ 79,57 3,89
e 3 1892 S5 79,57 3.89
752 ; 79,34 2 —_2‘0—07——— :
—52 | G4 2011 (71980 - s 79,93 3,98
L7 | C5 | 1963 (7974 - - ;9,80 3,95
// ! 0‘25 4,06
C3 | 2566 | 6 JEdls 3,96
753 ‘ BEg 5782 - ,
5 ta (B nme| 29,03 70 25
T B [2TEs wEBO] : 0,97 244
7 28,10
= pa [D5840 : 71,90 2,56
s 2824 o 2533 e 2,53
[l i en s 28,38 Tz |2
3 Aa 23,44 | 59,77 | 16,78 el o
75 ; ) ; 28,17 71,83 2,55
e | Ab | 23,49 | 69,14 | 17,37 | 28,43 N5 | 252
jg’g,’__' Ac [2351[86896]|1762| 2851 71,49 2,51
‘] 753 Ad | 2354 | 5860 | 17,86 | 28,66 71,34 2,49
i média 2,52
[ Aa | 21,20 | 63,01 [1580] 2518 74,82 2,97
[ Ab | 2096 | 62,61 |1643| 2508 74,92 2,99
E Ac | 21,08 | 62,51 | 16,41 25,22 7478 2,97
54 Ad | 2045 | 61,53 | 18,02| 2495 75,05 3,01
i média 2,98
[ 746 Aa 9.03 | 29,93 | 0,00 2318 76,82 3,31
| 146 Ab 847 | 2839 | 0,00 22,98 77,02 3,35
média 3,33
' 747 Aa 7.15 | 28,01 | 0,00 20,34 79,66 3.92
média 3,9
|
| |48 Aa | 456 | 24,66 | 0,00 &_%%%
748 Ad (277 |mA| 0@ | 198 ol '
e média 5,40
= 85,60 5,94
821 B3 126 | 140 ’ ———14—'@—“'—"533_1’—%_16__
821 B1 1,24 ——Léi_—-_—_—‘ﬁ—"o—g———_—_g-él—df_s_—_ 6,,40
221 BE | 18| - ——1%’7’"732@5'—_—5@—
1 B4 126 .ot ’ edia 6,01
i = 3,18
2 76,06 :
([ 7 [zioe|eeer [UMA) 250 —17ape | 322 |
| |20 At Tl 8 5l - —=rgpgy 1) 00
0 Ac 23,52 ﬂ/m” 75 87 314
| % | Ad [222]7016] 68 L —— T media 3,19
[T 0 3,18
L — 94 1
819 7189 | 2% e ra L
19 Ac 20,19 65,50 14,31 ) S 76,08 '
he— A9V [ 2892 L —c55 | 315
M9 7 Ad [ 20,66 | 65,71 BRI L
8 e R o bl S ey e 24,1 __—T 319
S e [oojese0li ) med Lo
00 3,
% I I B g g
: %_Ab 19,07 | 6722 12'38 ol Tl
| Ac | 19,80 |67.82] = L




ﬁ’_ Ad 19,23 67"]2 13,64 >
/82’2/— Aa 18,91 | 66,13 _{1_1“9—22@ i 3,49
= _\———ﬁ\ 77,76 3,50
525 Ab 13,94 | 7061 | 123 média 3,49
== Ac [1381|727 e 1649 ] T
825 13 | 11,64 16,07 5,07
—a25 | Ad 1357 | MBI | 45| feos— 83,93 5,22
325 | Ad 13,59 | 72,60 W‘“{ﬁ\ 84,07 5,28
| 77 84,23 5,34
média 5,23
09 Aa 048 | 165 | 8 :
8 | 808 | 2254 77,46 3.44
média 3,44

Tabela 4. Filmes medidos utilizando a técnica EDS

Os filmes revelaram-se ao EDS como sendo nfio azimutalmente simétricos em espessura.
Foram feitas analises dos filmes em pontos distintos, como estd mostrado na figura 32. Em pontos
diametralmente opostos percebeu-se a existéncia de espectros com e sem a presenga de Si. O ponto
para 0 qual 0 espectro apresenta o pico de Si corresponde a uma regifo de espessura menor. Neste
caso, um feixe de mesma penetragéo atinge ou ndo o substrato dependendo apenas da espessura do
filme. Na figura 33 temos dois espectros da amostra 753 que revelam a assimetria azimutal na

gspessura. E possivel que os filmes apresentem buracos resultantes de falhas de crescimento, o que

¢ comumente reportado na literatura[6].
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Figura 33

A
cps
a0
3 Co
303
203
3 Sm
10-': m
3 Co
0 - e I L
2 4 6 8 10
Energy keV)
B
cps
il Co
403
303
20-—;
103
= e e
3 8 10
0— 2 Energy (keV)
e}

. rte A notamos a
: :otancia do centro. Na pa e
Same s dlr?;?)nocorre na parte B. lstpinica giie o

imutal.

Dois espectros obtidos da amostra 7 e
presenca de um pico correspondenti ado a;lgulo -
filme apresenta espessura dependente
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i+ dos resultados de EDS tab
ot (tabela 4) ¢ das condigdes de deposigao foi feito o ajuste d
1 Ieito o ajuste de reta para

libracdo. O aj : i
obter uma calibragdo. O ajuste ¢ g :
. © 1p0: Rsmce=Re+T.P. Os resultados correspondentes aos

746,747 € 748 estdo

o no grafi -
£l graiico 2. Pelo ajuste de reta foi obtido: R¢=0.132 + 0.015 e

_00039 £ 0.0005. Para os fil
7=0.00 1imes 752, 753 e 754 que t8m os resultados mostrados no gréfico 3,

; i & =
ivemos Ro 0.15 = 0.04 e T=0.0056 + 0.0012. Da mesma forma para os filmes 819, 822 ¢ 825

gréﬁco 4,Ro=0.194 + 0.011 e T=0.00278 + 0.00034.

Grifico 2
0.35
® Medidas de EDS
i Ajuste de reta 746
0.30
747
O 0.25 |
3 0.25
E
. 748
.§ 0.20 -}
g o
0.15 4
0‘10 d T T T T T T T T T T T T T T T T
0 é 110 1|5 20 25 30 35 40 45 50

poténcia(w) de Sm
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Grdfico 3
0.45

2 ®  Medidas de EDS

0.40 e

Sm/Co
o
w
(82}
1

razao
o
w
o

R I L

0.25

0.20 ] ' | .
20 =0 T
poténcia(w) de Sm

50

Grdfico 4
0.40

w medida de EDS
0.35 - ——— ajuste de reta

19

o
w
o
l L
|
o.\
n

razao Co/Sm

o

N

(3]

o B 2
0\
N
N

L do 10 20 30 40 50

Poténcia (W) de Sm

i ; r das espessuras dos
A d £ otamos que composi¢oes parecem depende P
partir dos graficos,

6.747 e 748 € 819,822 e 823. No entanto, veremos adiante, na

fmes, por exemplo pelo conjunto 74 / ’
déncia ndo existe € 0 fato observado esta

en
“mparagsio entre RBS e EDS, qu€ esta aparente dep

ligado 3 t¢cnica EDS.
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W Comparagao entre as técnicas EDg o RBS

As técnicas RBS e EDS foram yg
ad :
a8 para caracterizar a composica
Sigao e espessura de fi

produZidos por sputtering. Aprendeu- lmes

S€ muito g
obre as limitanx
do geral sobre as técni > limitagdes destas técnicas. Aqui vou fazer
ynopanaco 5 eliicas mostrando suas limitagses ¢ facilig
acilidades

;2 RBS. O ajuste de reta resultou em Rg= 0,2001+ 0,0004 4tomos de Co para cada atomo de S
: a 4tomo de Sm e

eficiente angular T= (2,840+ 0.011)E-3 Co/(Sm*W). A qualidade do ajuste mostrado no grafico
Lmedidas de RBS, € boa. Comparando com medidas feitas nas mesmas amostras usando EDS

R0,194 = 0,011, T=(2,78£0,34)E-3, podemos dizer que as duas técnicas concordam dentro da

incerteza, sendo as Incertezas menores no caso do RBS. As incertezas do RBS e EDS estdo ligadas

s dimensdes dos feixes usados para as andlises. No RBS o feixe tem um didmetro em torno de

ynm, e as incertezas resultam das flutuages da composigdo nesta dimensdo. Para o EDS a
dimensio ¢ da ordem de lpm. Assim, flutuagdes de composigio na escala milimétrica ndo sdo
sentidas pelo RBS o que ndo € verdade para o EDS. Em resumo, as duas técnicas sdo equivalentes

pra a determinacfio da composigéo para filmes espessos (~1pum).

Uma diferenga marcante OCOITE quando usamos as duas técnicas para determinar a

wmposicdo de filmes da ordem de centenas de A. Para o caso do RBS, 0s resultados de composi¢&o

10 se alteram com espessuras entre 100A e 10000A. Considere por exemplo os filmes 825

icd ] a, apesar de
(SmCos) e 824(SmCos, 1516 que apresentam mesma composigdo, dentro da incerteza, ape

i £ S ob -se que
tSpessuras distintas, 5750 A € 700(10) A, respectivamente- J4 para o caso do EDS observou-s¢ q

exemplo, a amostra 821,de
Otesultado da caracterizagdo depende da espessurd do filme. Por P

que foi caracterizada por RBS apresentou a

“pessura 710(10) A e composigao SmCo4,8:02
r EDS. O mesm
ando apenas O EDS. A relagfo Co/Sm

o foi observado quando se comparou
¢ o i
Mposicio SmCog ; a0 Ser caracterizado PO

fl

osi¢do US
Tes de diferentes espessuras € 2 mesma comp

minui.

te 1
"ea crescer quando a espessura do filme d
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sitas por RBS; resultaram em uma espessura de 1,00 £ 0.04 pm. Bste caso (facil) d
. : Cl € ¢spessuras

grossas mostra uma concordancia boa entre a5 técnicas

m resumo, as duas técni
E > tecnicas concordam bem quando sio usadas para medidas de

composigdo  em filmes espessos e relativamente homogéneos. A técnica EDS, por ser
b >

microanalitica, permite investiga¢des de gradientes de composigdo ao longo da extensdo do filme.
A faixa de espessura considerada boa para microandlise de composi¢éo é limitada inferiormente
pelo diametro do feixe no MEV que foi minimizado em torno de 1 pum. Quanto as medidas de
gspessura a técnica RBS comega a apresentar dificuldades quando a espessura torna-se superior a
10000A. Nesta faixa de espessura ocorre forte superposigdo de picos que dificulta a andlise de

gspessura.
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VE- Medidas Magnéticas.

Com as adaptagdes feitas ng :
MAYV, tornamos o Sisttma de medida magnética apto a realizar

; “first order re 3 i
edidas de turn branches”. As medidas magnéticas estéio na figura 34. Elas foram

. com campo aplic
calizadas PO aplicado paralelo ao plang dg filme, na maioria dos casos o campo méximo

s iente para satur di
1o foi sufic para saturar a amostra, Em média, cada medida durou cerca de 9 horas. As

mnedidas foram realizadas ponto a ponto.

752 825

0.010
0.02

0.005 -4

0.000

emu

-0.005 o
-0.02 A

754 ot

0015

0.010

0.005

0000

emu

em

25 20 -8 <10 =

(c)

(f)

inadas com 0O magnetometro de amostra vibrante.
» determin

Figul"ﬂ 34  “First order return branches
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Foram realizadas, também i
> > medidas Para curva de histerese com o campo aplicado

i o plano do fi
perpendwular ao p o filme. Novamente, 0 campo de 20kOe n3o foi suficiente para saturar as

amostras. Na figura 35 temos uma curva de histerese correspondente a amostra 752.

7152

0.015 \‘
0.010 -

o /

0.005
-0.005 4

0.020

em

-0.010 A
-0.015 4
-0.020 4

-0.025 4

T
20000

T T T
-10000 0 10000 20000

Oe

Figura 35. Curva de histerese obtida da amostra 752. O campo para a medida foi aplicado

perpendicular ao plano do filme.

énci i no
Os resultados de momento de saturagdo e remancncia paralelos ¢ perpendiculares ao pla

do filme estfio na tabela 5.

. a te (kG
N° | M, paralela (emu) M; paralela (emu) |Ms perpendlcular (emu) | Indugéo remanen e (kG)
i
+0.7) E-3
752 | 228+ 0.9)E-3 | (30,0 1.2) E-3 (18,0 )
2)E-3 53+ 08
754 | (10.7+ 0.4)E-3 (12.2 & 0.5)E-3 (4.2£0.2)
0.4
5)E-3 20+
825 8,0+ 0.3)E-3 (10.0 0.4) E-3 @152 0 )
e o Git 073 :
i | -
819 -3 123+05E
e ( We saturagdo (Ms) para campos

foram calculados por propagagdo de erros da

dos com base no limite de erro dado
de 20 kQe, Os valores de incerteza nos m

3 = remanente
Pelo MAV, j4 as incertezas na indugao

. 83
8e0metria dos filmes ¢ do momento M
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Os valores de indugfo rema
nente ests .
$tdo bem abaixg dos valores encontrados na literatura[13]

compostos de SmCo, entre 10- L
patt ke (=47M em cgs). Isto pode ser explicado levando-se em

ue o campo ndo foi sufici
conta 4 B ficiente para saturar as amostras e os fil 30 si
l i os filmes n#o sdo, em seu volume
completamente cristalinos;
fotal, cOmP OS; em outras palavras, ha partes do filme que podem ser amorfi
r amorfos, por
entre oS graos cristali
exemplo, g cristalinos. Na figura 36 temos a curva de histerese do filme 803, um
cujo espectro sera :
amorfo cujo €Sp a mostrado na parte de raios X. Os degraus de magnetizag@o vistos nas
amostras 752, 753 e 754 so atribuidos a uma parcela amorfa de material no filme, tendo em vista

que a temperatura na qual estes filmes foram depositados, 350 °C, pode no ter sido suficiente para

a completa cristalizagdo.

Um outro fato importante observado nos filmes foi que a componente perpendicular de
magnetizagdo diminui, em relagdo a componente paralela, & medida que aumenta-se a quantidade
Sm nos filmes. Isto indica que o grau de texturizagio dos filmes tende a crescer a medida que

aumentamos a quantidade de Sm.

803

0.04

0.02

0.00

emu
\%. ':; =

J| H=320£300e

-0.02 1

-0.04

; 10000 0 10000 20000

-20000
Oe

g(3, com estrutura amorfa. No detalhe pode-

Figura 36, Curva de histerese de um fil de SmCo,

ercivo.
% ver os pontos correspondentes a0 campo €0
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- pifracio de raios X e analise Rietveld

Medidas de raios X

A técnica de difragéo de raiog i
X foi usada para a detenninag:ﬁo da estrutura de nossos filmes.

os, durante a produgo, por
Optamo=s 620, por filmes espessos para obter espectros intensos. Todos 0s espectros

Je estdo mostrados nesta segdo foram medido A
q § com radiagsio Cu Ka, passo angular de 0.05° e

empo de coleta de 10 s por passo.
Na figura 37 temos o difratograma de uma amostra amorfa e de seu substrato. A amostra
comesponde & 803, com composi¢do nominal SmCos e espessura aproximada de 2 pm, que

apresentou H, = 320 £ 300e. O difratograma do substrato de silicio foi obtido do lado onde n#o

remos filme depositado. Os picos que aparecem nas posigdes 26=33.0, 61.8 e 66.0° ndo constam

das fichas cristalograficas da estrutura cubica do silicio.

| substrato de Sllicio
2000 —
| 1000 —f ‘

MNWM\J\ g

60
4 45 50 55
30 35 o 20

contagens

: 803.
Figura 37. Espectros do substrato € substrato mais filme. Amostra

0 tros das amostras (752 753,754) € (819,822,825) estio mostrados nas figuras 38 e
s espectros das 21935
ifratogramas das estruturas SmCos,

5o mostrados os di
39, respectivamente. Também, 1nas figuras estao

Cos, e do substrato; respectivamente de cima para pane T
07,

¢om composigdo SmyCo17 SmCos € S

rtic das fichas cristalogréﬁcas[39] e com uso do programa
P

difratogramas tericos foram gerados 2

DBWS.
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Figura 38, Difratogramas das amostras 752,753 €
da estrutura SmCos, usando 2 estequiometr!
SmCos e SmCoy, onde, para estrutura S

Strutura SmCos, terceiro, difratograr

30 35 40 45 50 55 60 65 70

75 80 85 90
20

754, De cima para baixo: primeiro, difratograma

ia SmyCo17; segundo, difratogramas das estruturas

s pardmetros de rede da
usados 0s mesmo
mc07, foram

do substrato monocristalino de Si e as amostras 753, 754 €
ados

182, Iespectivamente.
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ERNEPSREENE= "

pode-se observar pelas fi
guras 3
8e39 que, desconsiderando ag amostras 825 e 752
porque

1 possuerm duas fases, ocorre uma evolugio do pico 1

» co :

w 10 correlacionado com 0 aumento da quantidade
| e Sm DS amostras. A quantidade de Sp q

| aumenta seguindo as seqiiéncias (752,754,753) e

822.819). Esta correlagdo signi
(825, ) ¢do significa que o grau de orientag#io preferencial aumenta 4 medid
menta a mediaa

que adiciona-se Sm. O mesmo foi observado por Neu e Shaheen[15]
een

Andlise Rietveld

Filmes uniaxiais de : :
| SmCo podem apresentar orientagéo preferencial nas diregdes [110] e
‘L : a : .
| [200][6]. Este fato faz com que alguns picos de difragdo caracteristicos niio aparegam no espectro
experimental, pois ndo satisfazem a condigéo de Bragg: 2dsen6 =n). Para espectros onde ha uma

orientagio preferencial € preferido utilizar o modelo de March-Dollase[40] que modula a

intensidade do espectro com a expressao:
Pe=( G2 cos’(ar) + (1/G)sen’(ar) )
i Onde
| G1 ¢é o parametro que mede o grau de orientagdo preferencial

o. & o angulo entre a orientagao preferencial € a linha de difraggio (dk )

Para fazer as analises de Rietveld dos filmes 752, 753, 754 , 819, 822 ¢ 825 testamos varias

estruturas baseadas em SmCo, sendo que as que se mostraram mais coerentes, com 0S €Spectros

experimentais, foram SmCos € SmCo7. Durante a analise considerou-se a possibilidade de
b

' iai turas. Como 0 numero de
Coexistirem as orientagdes preferencials [110] e [200] para as duas estruturas

ada fase, € pequeno, durante o refinamento deixamos
b

Picos no espectro experimental, referente a C

pardmetro ¢ n3o foi ajustado, tendo em vista que as

variar, no maximo, dois pardmetros pot vez. O

teflexges (110) e (200) ndo dependem deste pardmetro:

A do na figura 40, apresentou, ao
: finamento esta mostra
A amostra 753, cWO resultado do r€
O pardmetro de rede obtido foi a=5.06+ 0.07 A, que
=5.002 A

fingl do refinamento, somente @ fase SmCOs:

por BuschoW [20], 8

8st4 X
% de acordo com o valor obtido o




1200 A

1

! 1000

[}

ObSerVado
—Calculado

800

600 -

400

contagens

200

Figura 40. Difratogramas experimental e calculado usando o método Rietveld para amostra

753.

Os resultados de todos os refinamentos estdo na tabela 6. Como para cada amostra temos
um tnico espectro, ¢ dificil obter uma estimativa de incerteza. No entanto, 0 programa de DBWS

fornece uma incerteza, nos pardmetros em refinamento, que consiste numa flutuagéo em torno do

6, foram obtidos pelo programa deixando-o

pardmetro refinado. Os valores de incerteza, na tabela

| minimizar apenas um parémetro por Vez. [sto foi feito no final de cada processo de refinamento.
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/’——__—_—————\
Porcentagem em massg m
assa
=niCos () de SmCo; (%)
770
; a(sS
. - — (SmCos) a(SmCoy)
0]
= e (&) (&)
200 LI g
752 | 46%25 R T e
i - 4.976 +.009 4.957 £ 0.009
A 17 | 696can [0
: 5.009+ 0.007
075405 | 2.5+ 74 - 506
= 06+ 0.07 -
275 | 15.3+ 14.4
55 | 153£144 | 1523151 | 984+ 133 | 41ix17 | 4962+ 0:000 4.889+ 0.003
7§22 | 81.2£8.5 | 18.8+8.0 4.975+ 0.005
319 | 91.9+42 | 8.1£6.0 : : 2.989% 0.001

Tabela 6 . Resultados de refinamentos feitos com o uso do método Rietveld. As incertezas dos
refinamentos foram obtidos a partir do programa DBWS. Os pardmetros c, para as estruturas SmCos

¢ SmCo-, foram mantidos constantes em 3.964 A e 4.081 A, respectivamente.

As amostras 752 e 825, que possuem espectros com ruido elevado apresentaram, como

conseqiiéneia, maior imprecisdo que foi visto nas incertezas das porcentagens das fases. O

desaparecimento da fase SmCo7 nos filmes 753, 754, 819 e 822 estd em acordo com o que

esperdvamos, tendo em vista que estas amostras possuem uma grande quantidade de Sm em relagéo

aestequiometria SmCos. As estequiometrias podem ser vistas na tabela 3.

Os valores do pardmetro a, obtidos do refinamento para a estrutura SmCos dentro das

Incertezas, estio contidos entre OS valores reportados pela literatura 5.0024 [20] 4.979A[22], fase

. : i entar com a
SmCos. O fato do grau de orientagdo preferenclal, visto no resultados acima, aum

ue foi observado nas medidas magnéticas realizadas

Quantidade de Sm estd em acordo com © q
; iteratura [15].
Testas amostras e, também, comm O que fol encontrado N lit [
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IVG- Propriedades magnéticas o andlise de Prejsach
isac

propriedades magnéticas

Em primeiro luga
I, va :
> VAINOS considerar as curvas de magnetizagio. Os degraus nas

vas de MxH, co _
cur rrespondentes as amostras 752,755 e 154 que foram depositadas a
°C, podem ser : _ :
T ser analisados a partir de informagdes obtidas dos espectros de raios X
associados aos refinamentos feitos com o método Rietveld. A amostra 752 é composta de

trés fases, SmCos € SmCo; e uma pequena quantidade de uma fase amorfa (ver figura

37). Ao adicionar Sm, assim obtendo a amostra 754, o material passa a ter duas fases:
SmCos ¢ a fase amorfa. O Sm ndo utilizado na fase SmCos, neste caso, faz parte da fase
amorfa (figura 37) com campo coercivo baixo (figura 36). No caso da amostra 753, a fase
1:7 também esta ausente. Pode-se notar que a supressio da fase SmCoy nos filmes 753 e
754 ndo elimina a primeira transi¢do na magnetizago. Isto sugere que esta transicdo de
magnetizago esta associada a estrutura amorfa que ndo ¢ avaliada pelo método Rietveld.

De acordo com a nossa analise Rietveld, as amostras 752 e 852 apresentam duas

fases cristalinas, SmCos e SmCo7, que deveriam apresentar elevados valores de He..

Observamos uma unica transi¢ao magnética em €ampos altos, sugerindo que as fases

estdo acopladas. Com © acoplamento, 0 campo coercivo pode assumir valores

I explic
intermediarios entre 0OS possiveis campos coercivos de cada fase. Isto pode explicar

os da amostra 752 ocorTe para um campo magnético

porque a transigdo em altos camp

menor do que nas amostras 753 e 754.

rminadas por RBS e EDS indicam um teor

Observamos que as composigdes dete

i s SmCos e SmCo7. Podemos
elevado de Sm, mais do que€ 9 necessario para formar as fase 5

de material amorfo e/ou sxidos (ver tabela 4). No

. g . A -a
associar a diferenga com @ existéncl
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duras. A diferenga marcante entre os fijmes 819, 822 ¢ 825 ¢ 05 752, 753 ¢ 754 pod
: e pode ser
resultado da temperatura na qual foram depositados, 500°C e 350°C respectivamente, o

e favorece a maior cristalizacs n
qu cristalizagdo dos primeiros. O maior grau de cristalizagdo esta

refletida nas amplitudes dos espectros de raios X (figuras 38 ¢ 39)

Analise de Preisach

Para simular as propriedades magnéticas de filmes finos de SmCo foi usado o
programa baseado no modelo mével de Preisach (MMP). A expressdo minima para
representar as medidas magnéticas consiste de trés componentes de magnetizagdo, duas
irreversiveis (Mi) € uma reversivel (Mrey), dada pela expresséo:

M(h,kM)=A Miri(ousct, Hel Y(KM) + oMey(oy(LKM)H(1-0-2)Mirrz(oc2, He2 y(h,kM)

Onde

o = indica a primeira componente irreversivel da estrutura magnetica

A = indica a componente reversivel da estrutura magnetica

A primeira componente irreversivel foi usada para representar a fase dura. As

oAk g0 IIIF. O
expresses para as componentes de magnetizagdo foram apresentadas na segdo

estrutura magnética e esta relacionado

A ivo da
parimetro H, corresponde ao campo caere

: : i dispersdo o, em tormno de
com o valor médio da constante de anisotropia do sistema. A disp -

racOes puderem S€r desprezadas, como reflexo

‘ inte
H,, deve ser interpretada, quando as 1

: i ariacdes da constante da
das d Jares dos €iX0S de anisotropia © das variag
as distribuigdes anguiar . :

taa distribui¢do dos campos de interagdo em torno de
enta

anisotropia. A dispersao Ou Tepres
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zero. A magnetizac8o reversive] t :
©m origem em duag contribuices: uma relacionad
: uma relacionada com

uma estrutura magnética de H
nu
 hulo, que pode corresponder ao material amorf:
morfo, e outra, a

rotagdo reversivel de momento co
M campo coercivo ni
IC1vo ndo nulo

Para iniciar uma si
a simulac
ulagdo faz-se uma primeira estimativa de todos os

pardmetros, que podem ser obtidos da curva de hi :
sterese, e a seguir ajusta-se as

% ; :
proporgoes enire as componentes da magnetizagéio (A e «). Uma vez feito isto, passa-se
para os pardmetros de cada componente de magnetizagio (L oe1, Gy, etc). A qualidade
da simulagdo € avaliada visualmente através da distincia entre os pontos experimentais e
os simulados. Quando os pontos simulados estdo proximos dos pontos experimentais, de
tal forma que ndo haja uma preferéncia para o posicionamento, a simulagdo ¢ tida como
boa. A partir deste instante, varia-se os pardmetros de simulagfio em torno dos melhores
valores de forma a avaliar a incerteza da simulag&o.

A partir do programa MMP foram realizadas as simulagdes das “first order return

branches” das amostras 752, 753, 754, 819, 822 e 825 que estdo mostradas,

respectivamente nas figuras 41, 42, 43, 44,45 46.Os resultados das simulagdes estdo na

tabela 7. Nas simulagdes feitas, 0 pardmetro movel foi ajustado e em média, o valor que

melhor representou os dados experimentais, foi nulo para todas as amostras.
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As simulag¢des mo
¢ stradas na figura 41 e 42 ilustram b i
| ~ . em dois casos da qualidade
da simulag@o. No primeiro caso, na figura 41, t,
em
- ) 0s um bom acordo entre os dados
simulados € 0s experimentais no segundo ¢ terce;
iro '
qQuadrante. As diferencas entre estes
valores tendem a aumentar quando va
mos imei
para o primeiro quadrante. O mesmo foi
observado nas simulagdes feitas nas amostr
a
s 819, 822 e 825, mostrado nas figuras 44, 45
¢ 46. No outro caso, ilustrado na figur ancia mai
; gura 42, temos uma concordancia maior entre os dados
experimentais ¢ simulados em todos os quadrantes. Quando examinamos os parametros
de simulagdo, notamos que, neste segundo caso, o pardmetro de interagdo o, que melhor
ajustou os dados, corresponde ao valor nulo. Isto significa uma distribuigfio estreita de
interagdes de curto alcance. Ao contrario, no primeiro caso as simulagdes mostraram-se
melhores quando o pardmetro de simulagéo foi tomado como ndo nulo. Isto divide nossos
filmes em dois grupos: um no qual as interagdes possuem uma distribuicfo larga de

valores, os filmes 752, 819,822 e 825, e outro, em que as interagdes, representadas pelo

pardmetro oy, possuem uma distribuigdo estreita.

O fator A, que corresponde & fase dura do sistema, mostra-se correlacionado com
2

a presenga das fase SmCos ¢ SmCor. A estrutura amorfa, que contribul para a

i i tab@la .
b

4 amostra 752, o campo
Devido ao acoplamento entre a3 fases SmCos © SmCos7, I

de fase Unica das amostras
coercivo desta amostra apresentou—se menor do que 10 caso

- bstanciais do
77 ¢ 825 foram melhores simulados com valores subs
Os filmes 819, 822 ¢ o
tras, ha uma distribui¢éo
ermo de interag@o, Ou- 18
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e a fase amorfa
explicaria as diferengas de estequiometria entre esta fase e a composi¢io determinada por

RBS nos filmes.
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7 Conclusdes e propostas Para trabalhog fut
uros

(LMM), a usar o modelo de Preisach para represent '
1 1' ar materiais magnéticos. Aplicou o
modelo em ligas nanocristalin m SmFeC m
’ g ristalinas baseadas em S €Co. Os sistemas estudad
! s estudados por ele
estruturalme istali
S, nte, nanocristalinos compostos de uma ou mais fas i
es magneticamente
uras acopladas via ex ' um ma
i p change ou troca a uma fase de alta permeabilidade siste
b

hecido como exch .
conl ange Spring magnet. Ele conseguiu uma boa representagio das

medidas magnéticas utilizando ciclos menores e a curva maior de histerese

Para difundir o uso do modelo de Preisach e entender as correlagdes entre 0s
pardmetros de Preisach e os estruturais este trabalho foi realizado. Trés problemas foram
resolvidos quanto a implementagédo numérica do modelo: velocidade de processamento,
precisdo nos célculos e generalizagdo quanto aos dados experimentais de entrada. Estas
melhoras foram obtidas ao implementarmos um simulador usando linguagem C/C++. De
outro lado, para obter dados experimentais baseados em “first order return branches” foi

usado um magnetdmetro de amostra vibrante (MAV), que sofreu importantes alteragdes

quanto ao processo de medida.

O material, para uso do modelo de Preisach, consistiu em filmes finos magneticos
>

baseados em SmCoy. Os filmes foram produzidos com diferentes composigdes de forma a

3 samos O processo de
s¢ obter mudangas estruturais. Para a produgao dos filmes u p

i ia de energia
de retroespalhamento Rutherford (RBS) € por medidas de espectroscopia g

i V). Os resultados de EDS e
dispersiva (EDS) no microscopio eletronico de varredura (ME )
em pleno acordo. Para determinar as fases
se

RBS foram comparados € mostraram-
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resentes nos filmes foi usada a difynes
; a dlfrac;ao de rajos X associada ao refy
relinamento baseado
no

método Rietveld.

; foi deposi ;
conjunto positado em uma temperatura distinta: 350°C para os fil 152,475
mes , 193 e

0
754, ¢ 500°C para os filmes 819, 822 ¢ 825. (s espectros de raios X mostraram uma

maior cristalizagdo nos filmes depositados a S00°C. Os resultados obtidos pelo
refinamento da estrutura, com o método Rietveld, e as medidas magnéticas revelaram a
existéncia de trés fases: SmCos, SmCos e uma amorfa. Os filmes com maiores teores de
Sm, 753,754, 819 e 822, mostraram apenas a presenga das fases SmCos e amorfa. J4 os
filmes 752 e 825 apresentaram as trés fases. A analise Rietveld revelou, também, um
aumento no grau de texturizagdo correlacionado com o aumento da quantidade de Sm, o
que esta de acordo com o que foi observado na literatura[15].

As medidas magnéticas nos filmes 752 e 825, que apresentaram as fases SmCos €
SmCos, revelam que estas fases duras estdo acopladas. O acoplamento entre a(s) fase(s)

dura(s) e a fase mole (amorfa) é muito pequeno nos filmes depositados a 350°C e elevado

nos filmes depositados a 500°C.

A partir do programa, baseado no modelo de Preisach, foram simuladas as curvas

: énci dados
magnéticas de “first order return branches”. Fol notada uma tendéncia, 0s

rimentais nas amostras em que as

: - . :
simulados estdo mais proximos dos resultados €xp

fr [ estar 11 ado ao fato que, a
iIlterag:oes, entre as fases dll[aS ¥ ])lOle, sao acas. sto pode g
i]]n -1 ~ iana. nao S adequa llll,llltO bem
¢ao us intera oes uma gaussxan .
ada para 1eplesentar as 1nter ¢ 25 :

quando as interagdes sdo fortes.

104




A verificag¢@o de possiveis correlacs 5
¢OCs entre parmetros estruturais e parAmetros
delo de Preisach € muito mais faci] e « i
do mo T sistemas simples como, por exemplo, filmes
monocamadas altamente texturizados e €Om uma tnica fase. Filmes depositados com
campo aplicado no plano revelam-se altamente texturizados, conforme foi visto por

Cadieu[6], 0 que mostra uma possibilidade que nio fo; testada pois envolve mudangas no

sistema de sputtering. Também, seria possivel, estreitar o intervalo de composi¢io, de

forma a minimizar a quantidade de material amorfo nos filmes.
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