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RESUMO

Neste trabalho foram estudadas as propriedades morfoldgicas, estruturais e magnéticas
de nanoestruturas de Fe crescidas em Si(111) vicinal. A analise de superficie foi feita
usando microscopia de forga atOmica e microscopia de tunelamento, ¢ as medidas de
caracterizacdo estrutural, por espectroscopia de absorcdo de raios-X. As propriedades
magnéticas foram investigadas usando dois métodos distintos: efeito Kerr magneto-optico e
magnetometro de for¢a de gradiente alternado. Os substratos foram preparados
quimicamente com uma solu¢do NH4F e caracterizados por microscopia de for¢a atdmica.
As analises morfologicas das superficies permitiram classifica-las em dois grupos: Si(111)-
monoatomicos ¢ Si(111)-poliatdmicos. Filmes finos de ferro de 1.5, 3, 6 ¢ 12 nm foram
crescidos sobre eles. A analise das superficies indicou dois modos diferentes de
crescimento do ferro; o sistema Fe(x)Si(111)-monoatomico resulta em graos de ferro
aleatoriamente distribuidos, e o sistema Fe(x)Si(111)-poliatdbmico em nanograos de ferro
alongados na dire¢do perpendicular aos degraus, auto-organizados. Particularmente no
filme Fe(3 nm)/Si(111)-poliatdmico, ao redor de metade dos graos estdo alinhados ao longo

da direcdo [110], ou seja, paralelo aos degraus. O padrio de nanogrios de ferro alongados

orientados perpendicular aos degraus foi interpretado com uma conseqiiéncia da anisotropia
induzida durante o processo de deposicdo e a topologia do substrato Si(111)-poliatomico.
Uma forte relacdo entre a morfologia e a resposta magnética dos filmes foi encontrada. Um
modelo fenomenologico foi utilizado para interpretar os dados experimentais da
magnetizagdo, e uma excelente concordancia entre as curvas experimentais e calculadas foi

obtida.



ABSTRACT

In this work were studied the morfological, structural and magnetic properties of Fe
nanostructures grown on vicinal Si(111). The surface analysis was performed by using
atomic force and scanning tunneling microscopies, and the structural characterization by X-
ray absorption spectroscopy. The magnetization proprierties were examined using two
distinct methods: magneto-optical Kerr effect and alternating gradient force magnetometry.
The substrates were prepared chemically with a NH4F solution and characterized by atomic
force microscopy. The morfological analysis of the surfaces alowed to classify them into
two groups: monoatomic-Si(111) and poliatomic-Si(111). Iron thin films with thicknesses
1.5, 3, 6 and 12 nm were grown onto them. The analyses of the surfaces indicated two
different iron growth modes; the system monoatomic-Fe(x)/Si(111) resulted in randomly
distributed iron grains, and the system poliatomic-Fe(x)/Si(111), in self-organized
elongated Fe nanosized grains oriented along a perpendicular direction to the steps.
Particularly in the poliatomic-Fe(3 nm)/Si(111) film, about half of the grains are alined

along the [110] direction, i.e., parallel to the steps. The pattern elongated Fe nanograins

oriented perpendicular to the steps was interpreted as a consequence of the by induced
anisotropy during the deposition process and the substrate topology poliatomic-Si(111). A
strong relationship between the morphology and the onto magnetic response of the films
was found. A phenomenological model was used to interpret the experimental
magnetization data, and excellent concordance between the experimental and the calculated

curves was obtained.
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Introducéo

A investigacdo ¢ obten¢do de sistemas nanoestruturados ¢ uma das areas de grande
interesse cientifico e tecnologico na atualidade. Esse interesse tem estimulado importantes
progressos no desenvolvimento de técnicas e ferramentas para analise e manipulagcdo da
matéria em escala atdmica, permitindo planejar e fabricar nanoestruturas de maneira
controlada.

Os materiais magnéticos, nanoestruturados em particular, tém recebido especial atencao
nos ultimos anos. Como exemplo podemos citar os materiais idealizados na forma de
filmes finos, fios ou mesmo “pontos” de atomos [1-6]. Materiais com estes tipos de
conformagdes, por apresentarem dimensdes fisicas comparaveis com a distancia
interatdmica dos atomos que os compoem, possibilitaram a exploragdo de um universo que
compreende os fendmenos quanticos [7]. A investigagdo destes fendmenos levou a
descoberta de extraordindrios efeitos tais como: magnetoresisténcia gigante [8],
condutancia térmica quantizada em nanofios dielétricos [9], interacdo de troca tipo RKKY
[10], entre outros.

O impacto direto dos efeitos baseados em principios quanticos esta presente tanto no que
diz respeito ao conhecimento basico, como na interagao de troca entre sitios magnéticos, €
também em aplicagdes tecnologicas. Neste ultimo caso, principalmente na industria da
informatica, seja com a miniaturizagdo progressiva na tecnologia de computadores, como
idealizado pelo uso de midia nanoestruturada para gravagdo magnética de ultra alta
densidade, ou como os cabecotes de leitura magnetoresistivos com funcionamento baseado
no efeito da magnetoresisténcia gigante. Um problema de interesse corrente ¢ a eletronica
de spin, onde os estados de spin dos elétrons de condugdo assumem um papel fundamental,

diferentemente dos processos utilizados nos atuais dispositivos, os quais estdo baseados nas



propriedades de transporte de elétrons e de buracos em semicondutores. A eletronica de
spin, ou spintronica (como foi denominada) resulta do uso da dependéncia da conducao
elétrica nos diferentes canais de spin num metal ferromagnético (FM). A spintronica
explora a polarizacdo de spin dos elétrons de condugdo em materiais ferromagnéticos
nanoestruturados. O objetivo € a injecdo de spin em materiais magnéticos e materiais
semicondutores, uma vez que o uso de graus de liberdade de spin em computadores
quanticos permanece um desafio para futuras pesquisas.

As expectativas em relagdo as possiveis aplicagdes das nanoestruturas magnéticas nao se
resumem a industria da informatica. Caracteristicas tais como tamanho reduzido, padrao de
organizacdo complexo e alta densidade de compactacao sdo aplicaveis em diversos campos
da pesquisa cientifica. Um exemplo ¢ a compreensao de fendmenos biomagnéticos.

Uma ocorréncia natural de fendmenos biomagnéticos ¢ a observacao de nanoparticulas
de magnetita (Fe;O4) em bactérias, molusculos, insetos e animais superiores. Bactérias
magnetostacticas que vivem em ambientes escuros, contém seqiiéncias de particulas de
magnetita de 40 a 100 nm, utilizadas para orientacdo. Particulas de magnetita similares
foram encontradas em cérebros de abelhas, pombos e atuns, e esta sendo investigado como
e se as particulas servem como sensores de campo para migracao [10].

Um exemplo particular de grande importancia na nanoestruturacdo artificial para criar
materiais e tecnologias completamente novas ¢ a obten¢do de superficies com a formagao
de degraus atomicos [11]. Uma dessas ¢ a superficie vicinal de silicio, tendo em vista o
potencial de aplicabilidade do silicio em microeletronica. Em particular, a preparagdo da
superficie do silicio, por si sO, ¢ uma ativa e promissora area de pesquisa, especialmente
como alternativa para gerar estruturas periodicamente ordenadas a serem usadas como um
padrao [12-19]. Parte desse interesse origina-se da vantagem da auto-organizacao dos
padrdoes na superficie ocorrer naturalmente, resultando em largas areas de um arranjo
nanoestruturado bidimensional e regular. Os métodos utilizados no preparo de superficies
vicinais de silicio podem ser classificados em dois grupos principais: substratos tratados
com solugdo NH4F [12-17] e substratos submetidos a tratamento térmico [18-19].

As superficies resultantes destes processos de conformacdo dos degraus atdmicos

constituem uma importante alternativa na obtengdo de substratos auto-organizados com
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vistas ao depdsito de nanoestruturas magnéticas. Os desdobramentos e possiveis interagdes
entre o material depositado e o substrato motivaram varios estudos [20-34].

Neéel [35] propds em 1954 um modelo de anisotropia magnética baseado na redugdo de
simetria e que prevé uma nova energia de anisotropia magnética associada com a superficie.
A quebra de simetria na superficie ocorre, por exemplo, com a formacdo de degraus
atdmicos periddicos pelo corte em angulo vicinal de monocristais. Investigando o
comportamento magnético do sistema Fe/Si(111), demonstramos que a magnetizacao
remanente negativa observada em tal sistema, pode ser atribuida ao crescimento em “tiras”
da camada de ferro no plano (111) gerada possivelmente pelo corte vicinal do silicio e pela
coexisténcia de anisotropias cubica e uniaxial [36]. Conforme Chen e Erskine [30], a
deposi¢ao de filmes de ferro sobre substratos de W(100), especialmente preparados com uma
estrutura de degraus, induz uma anisotropia uniaxial no plano com eixo facil perpendicular
aos degraus. No mesmo trabalho, Chen e Erskine encontraram curvas de histerese invertidas
porém interpretaram como um novo efeito magneto-optico. Este resultado foi contestado em
nosso trabalho com a obtengdo de curvas inversas também por magnetometria de gradiente
de campo alternado, mostrando que a ocorréncia curvas de histerese invertidas estdo
vinculadas a competi¢do de anisotropias e a estrutura de degraus do substrato e ndo um novo
efeito Kerr magneto-optico como proposto por Chen e Erskine. Ja o trabalho de Kawakami et
al. [26] mostrou que em filmes de cobalto crescidos sobre Cu(001) vicinal, o eixo facil da
magnetiza¢do esta orientado paralelo a borda dos degraus. Sistema que consistem de duas
fases magnéticas distintas mostram comportamentos diferenciados sugerindo acoplamento
antiferromagnético de origem dipolar entre tiras de ferro crescidas em superficies vicinais de
W(100) [20].

A importancia crescente dos materiais magnéticos nanoestruturados motivou o
presente trabalho e sdo o proposito da pesquisa. Nosso interesse foi a obtencdo e
investigacdo das propriedades fisicas de nanoestruturas magnéticas, crescidas a partir de
superficies auto-organizadas de Si(111) vicinal. Para atingir tal propdsito foi necessario
transpor as seguintes etapas:

I - Introduzir a técnica de preparo de superficies hidrogenadas de silicio, com a

formacao de degraus atomicos.
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I - Estabelecer as técnicas e ferramentas adequadas para o crescimento das
nanoestruturas.

IIT - Investigar e correlacionar as propriedades morfologicas, estruturais e magnéticas; e,
principalmente, buscar uma interpretacdo para o comportamento magnético, utilizando um
modelo fenomenoldgico.

No que diz respeito a organizacdo deste trabalho, no capitulo 2 apresentamos os
detalhes experimentais, referentes ao procedimento de preparo dos substratos, assim como
um resumo sobre as técnicas empregadas nas investigacdes morfologica, estrutural e
magnética. O capitulo 3 ¢ dedicado aos resultados das caracterizacdes morfologicas e
estruturais. Ja no capitulo 4 apresentamos os resultados da investigacdo magnética das
amostras, seguido de uma discussd@o em torno dos resultados. A analise combinada dos
resultados experimentais juntamente com um modelo fenomenoldgico utilizado para
interpretar o comportamento magnético dos diferentes sistemas Fe/Si(111) sdo
apresentados no capitulo 5. As conclusdes do trabalho e possiveis encaminhamentos

sdao comentados no capitulo 6.
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Capitulo 2

Procedimento Experimental

Neste capitulo serdo apresentados os detalhes experimentais, referentes ao
procedimento de preparo dos substratos, assim como um resumo sobre as técnicas
empregadas nas investigacdes morfologica, estrutural e magnética.

O capitulo esta disposto em quatro se¢des. A seguir, na secdo 2.1, serd descrito o
procedimento no preparo dos substratos para obtengdo de superficies hidrogenadas de
silicio com a formacao de degraus atdmicos. Na se¢do 2.2 serd apresentado o sistema de
deposi¢ao utilizado no crescimento dos filmes finos de ferro. Na se¢do 2.3, serdo discutidas
as técnicas de caracterizagdo morfologica utilizadas na investigagdo das amostras sendo
dada maior énfase a microscopia de tunelamento. A ultima se¢do, 2.4, ¢ dedicada a técnica
de efeito Kerr magneto-optico, utilizada sistematicamente na investigacao das propriedades

magnéticas das amostras.
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2.1 - Preparo de Superficies Hidrogenadas de Silicio

Superficies hidrogenadas de silicio H-Si, destinadas ao crescimento de filmes finos,
foram preparadas a partir de laminas circulares (tipicamente: 5 cm de didmetro e 0.5 mm de
espessura) de silicio monocristalino, produzidas comercialmente, com dopante tipo “n”,
cujos planos estao orientados na direcao cristalografica Si(111).

Estas laminas de silicio, logo ap6s serem fabricadas, rapidamente adquirem uma camada
de oxido de silicio em sua superficie. Esta camada a torna irregular e oculta as suas
direcdes cristalograficas. Para retirar essa camada e expor novamente a estrutura atomica
do cristal, foi utilizada uma solug¢do de fluoreto de amoénia, NH4F. Essa solucdo tem
merecido grande atengdo por ser capaz de produzir superficies atomicamente planas em
silicio e passivar a superficie com terminacdes de hidrogénio, protegendo-a
temporariamente contra oxidagao [13,14].

Estudos mostram que a superficie da lamina permanece passivada por hidrogénio e livre
de impurezas ou 6xidos por horas em CNTP e dias em atmosfera inerte [37,38]. Logo, a
passivagdo por hidrogénio ¢ algo desejavel no presente trabalho como meio de garantir a
estabilidade da superficie no intervalo de tempo entre o preparo do substrato e a inser¢ao na
camara de deposi¢do, assim como durante o periodo da andlise de superficie por AFM.

O processo de preparo dos substratos ¢ relativamente simples, embora alguns cuidados
com a limpeza do ambiente ¢ dos utensilios devam ser tomados. Para evitar a contaminagao
das superficies durante o seu preparo, todas as solugdes e reagentes utilizados no processo
de limpeza e desbaste de silicio possuem grau de pureza eletrénico (Merk — Selectipur).
Com o mesmo objetivo e para facilitar a manipulagdo de solu¢des em temperaturas
elevadas, foram empregados frascos e pingas de Teflon. Os frascos e pingas utilizados no
preparo, sdo tratados em solugdo de peroxido de hidrogénio (H,05) e acido sulfarico H,SO4
a ~ 80 °C na propor¢ao 1:2, respectivamente durante 2 horas, no minimo, para garantir a
remogdo completa de impurezas (solugdo ““piranha”).

O método de preparo das superficies hidrogenadas com terragos monoatomicos H-
Si(111) é composto por diferentes etapas descritas a seguir (ilustradas esquematicamente na
figura 2.1). Inicialmente, as laminas foram clivadas para obter duas bordas retas facilitando

a manipulag¢do. Devido a auséncia de contaminagdes metalicas em laminas produzidas em
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escala industrial, o processo de limpeza pdde ser resumido. Contaminagdes organicas
presentes na superficie sdo removidas em solucdo “piranha” durante 20 minutos. Ao
término da limpeza, a superficie das amostras fica terminada por uma camada de 6xido de
silicio, tornando-se hidrofilica.

Simultaneamente a limpeza das amostras na solugdo piranha, é preparada a solugdo de
40% NH4F para o desbaste de silicio. O oxigénio diluido nesta solucdo de NH4F ¢
previamente removido a partir do borbulhamento da solu¢do com gas argdénio (Ar).

Baseado em estudos realizados por varios grupos foi constatado que o oxigénio diluido
deve ser removido da solucao de desbaste, pois sua presenca exerce grande influéncia tanto
na cinética de corrosdo quanto na morfologia final da superficie [15]. Este seria um dos
responsaveis pelo surgimento de defeitos na superficie dos terragos monoatdmicos.

Ap0s a limpeza, as amostras de silicio sdo lavadas diversas vezes em agua deionizada e
destilada para a remocdo total da solucdo piranha. Em seguida, a amostra ¢ transferida
individualmente para um recipiente contendo solugdo de 40% NH4F previamente
desoxigenada tomando-se o cuidado de deixar a amostra apoiada diagonalmente na lateral
do frasco com a superficie polida voltada para baixo. Nesta geometria, as bolhas de
hidrogénio, produzidas em maior numero na superficie rugosa da amostra durante o
desbaste do silicio, podem soltar-se facilmente. Toda a operagdo de transferéncia da
amostra precisa ser realizada rapidamente para reduzir a0 maximo a incorporagdo de
oxigénio proveniente da atmosfera na solu¢do de desbaste. As amostras sdo submetidas ao
desbaste quimico durante 20 minutos para garantir que, depois da total remoc¢ado da camada
de 6xido, o processo de corrosdo do silicio atinja o equilibrio dindmico. Na etapa final do
processo o substrato ¢ retirado da solugdo de desbaste e lavado com agua deionizada e
destilada. Assim, retira-se totalmente o NH4F remanescente ¢ evita-se a criagdo de defeitos
e pontos de oxidacao na superficie.

A superficie hidrogenada resultante deste processo ¢ dividida em quatro partes, sendo
que trés delas sdo inseridas imediatamente na camara de deposi¢do, e a quarta parte da

mesma ¢ levada ao microscopio de forga atdmica para analise topografica da superficie.
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Figura 2.1: Sequéncia do procedimento de preparo das laminas de silicio.
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2.2 - Sistema de Deposic¢ao “Magnetron-Sputtering”

A técnica de deposicao utilizada para o crescimento dos filmes finos foi o Desbaste
Ionico Magnético com Radio Freqiiéncia (RF Magnetron Sputtering). No processo de
“sputtering” o alvo ¢ bombardeado pelos ions energéticos de argdnio. Esses ions
transferem sua energia cinética para o alvo e liberam os 4tomos constituintes, que sao
coletados sobre um substrato.

O sistema de deposicao utilizado € constituido de uma cdmara de vacuo de ago-inox
V304 com anéis de vedagao de neoprene (Chloroprene) bombeada por uma bomba difusora
com o éter polifenil santovac 5 (6leo produzido por Santovac Fluids, Inc), com pressdo de
vapor de 4 x 10™'° Torr a 25°C. O sistema conta ainda com uma armadilha de nitrogénio
liquido entre a difusora e a camara para garantir que ndo ocorra contaminagdo da cadmara

por fluidos das bombas. Uma fotografia do sistema ¢ mostrada na figura 2.2.

Figura 2.2: Foto do sistema de deposi¢do sputtering, construido no LAM, IF-UFRGS.
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A parte interna da camara de deposi¢do ¢ equipada com um conjunto de porta-amostras
que permite a deposicao de até seis filmes de espessuras diferentes. Entre o conjunto de
porta-amostras € os canhdes de magnetron sputtering foi colocado um obturador, com o
proposito de evitar que o deposito sobre um dos substratos influencie os outros. Na base da
camara estao dispostos canhdes magnetron sputtering (figura 2.3). O laboratério conta com
dois magnetron sputtering RF, dois magnetron sputtering DC e com um sistema de
evaporagao resistivo.

No canhao magnetron sputtering, o alvo é fixado sobre uma base de cobre, que ¢é
resfriada a fluxo continuo de agua (figura 2.3-b). Esta base contém imas de FeNdB, cujo
campo magnético confina o plasma de Ar na regido do alvo.

A figura 2.4(c) ilustra a configuracdo das linhas de campo magnético na regido entre o
alvo e o porta-amostra. Como podemos observar, o campo magnético gerado pelos imas
permanentes € suficientemente forte para introduzir uma componente do campo na regiao
da amostra. O moédulo desta componente depende da separagdo entre o alvo e o porta-
amostras. Se o alvo e o porta amostra estiverem distantes 6.5 cm, a componente do campo
durante a deposicao (Hp ) serd de 7 Oe, entretanto se estiverem separados de 8.5 cm, o Hp
serd inferior a 1 Oe.

A pressdo de base usual do equipamento foi de 3 x 107 Torr, sendo que a parcial de
argdnio durante a deposigdo foi de 3.2 x 107 Torr para todas as amostras, consistente com
os valores indicados na literatura. O tempo de pré-sputtering, para limpeza do alvo, foi de
10 minutos com uma poténcia de 80 W. O alvo de ferro utilizado, marca Pure Tech, tem
uma pureza de 99,995 com dimensdes de uma polegada e meia de diametro e espessura de
2 mm.

A taxa de deposi¢io foi de 0,2 A/s sendo que durante a deposicio as amostras
permaneceram estacionarias sobre o alvo. O controle de espessura das amostras foi feito
por intermédio dos pardmetros de deposi¢do (pressao parcial de Ar, tensdo, corrente e
poténcia), apos a calibragem do cristal controlador de espessura feita via Rutherford

Backscattering Spectrometry (RBS) e microscopia de forga atdmica (AFM).
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Figura 2.3: (a) Esquema interno do sistema de deposicdo, (b) Esquema explodido do
conjunto que compoe o alvo e (c) vista em corte do conjunto porta amostra, amostra,
alvo e imas de FeNdB.
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2.3 - Técnicas de caracterizacdo morfoldgica

As técnicas utilizadas na caracterizacdo morfologica das amostras foram a microscopia
de forca atomica (AFM) e a microscopia de tunelamento (STM). Enquanto que a
caracterizacdo estrutural foi feita por espectroscopia de absor¢do de raios-x (EXAFS) e

difracdo de raios-x (XRD). Serdo abordadas aqui as técnicas de AFM e STM.

2.3.1 - Microscopia de Forga Atdmica (AFM)

A topografia das superficies hidrogenadas H-Si(111) preparadas pelo processo quimico,
descrito na se¢do 2.1, foi observada com uso de AFM ex-situ modo contato. O microscopio
de for¢a atomica utilizado ¢ o modelo DI SPM Illa. Foram utilizadas pontas AFM
(“cantilevers”, modo contato) de silicio com diferentes constantes de forga, NanoProbes,
produzidas pela companhia Digital Instruments.

A técnica de microscopia de forga atdmica no modo contato consiste basicamente na
interacdo direta entre a ponta e a amostra. Neste modo de operacdo a ponta € pressionada
contra a superficie da amostra enquanto a amostra ¢ movida de maneira que a ponta varra a
superficie da amostra. Na medida que a ponta desloca-se sobre a superficie da amostra,
passa por pontos de diferentes alturas, gerando variagao na deflexdo do braco que sustenta a
ponta. Os dados sobre a topografia sdo obtidos através da deflexdo do trampolim
diretamente ou ainda usando a deflexdo deste como entrada de um sistema de
realimentacdo que move o porta-amostra verticalmente, mantendo a forca aplicada a
amostra constante e usando os dados de realimentacdo como medida. A forga entre a ponta
¢ a amostra, ¢ dada pela Lei de Hook ( F = -kx), sendo k a constante de mola e x é a
deflexdo. Tipicamente os valores usuais das constantes de mola das pontas utilizadas no
trabalho ficam entre 0.1 e 1.0 N/m, resultando em uma forca da ordem de nN.

A figura 2.5 ¢ mostra um esquema do funcionamento basico de um AFM.
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Figura 2.4: Esquema do microscopio de for¢a atomica (AFM)

2.3.2 - Microscopia de Tunelamento (STM)

O microscopio de tunelamento tem como principio de funcionamento o tunelamento
quantico. Este efeito ¢ utilizado para medir pequenas distancias com grande precisdao. Uma
ponta atomicamente afiada é colocada a alguns “Angstrons” da superficie de uma amostra
condutora. Quando uma pequena diferenca de potencial ¢ aplicada entre a ponta e a
superficie, verifica-se uma corrente de tunelamento entre a amostra e a ponta. Essa corrente
¢ extremamente sensivel a distancia (a nivel atdmico) entre elas. A amostra a ser estudada

deve ser condutora e contatos elétricos devem ser feitos entre ela e a carcaca do porta
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amostra. Um esquema do microscopio utilizado ¢ apresentado na figura 2.5, onde sdo
mostrados os cristais piezoelétricos que movimentam a amostra nas diregdes X, Yy e Z.

Para se obter uma imagem topografica da superficie podemos, por exemplo, manter a
corrente de tunelamento constante variando a distincia entre a ponta e a amostra enquanto
uma area da amostra ¢ varrida pela ponta (figura 2.6). Um sistema de realimentagdo ¢
utilizado nesse caso para controlar a posi¢ao da ponta e manter a corrente constante. Os

dados deste movimento sdo utilizados entdo para compor uma imagem digital.

realimentac&o

AquisicGo
de dados

piezos

" i

| | |

XY Scan
| L |

H . ' Xy

' '

R

Figura 2.5: Esquema do funcionamento basico de um STM.

22



Corente

constante
v
Ponta
Caminho da ponta

amostra

Figura 2.6: - Operag¢do do STM no modo de corrente constante.

2.3.3 - Preparo das Pontas de (STM)

As pontas foram afiadas atomicamente através da dissolu¢do anddica com hidroxido de
sodio, NaOH, 2M no proprio laboratorio. A dissolucdo ¢ realizada atravessando um fio de
tungsténio com didmetro ¢ = 0,4 mm (futura ponteira), através de um menisco da solucao
de NaOH. O menisco ¢ sustentado por um anel de platina onde se aplica um potencial de
cerca de —5 volts em relagdo ao fio de tungsténio. A corrente se mantém perto dos 5 mA
durante o procedimento. A dissolugdo ¢ acompanhada com um microscopio Optico para
manter um controle do didmetro do fio durante o processo de corrosdo. Quando o didmetro
do fio se torna cerca de um quinto do original, ¢ preciso abaixar o menisco, afiando e
conferindo resisténcia mecanica a ponta inferior (que ¢ utilizada). A figura 2.7 mostra um

esquema do sistema.
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Fio de tungsténio Menisco de NoOH

¢

Figura 2.8:(a) Sistema utilizado na fabricagdo das pontas STM, (b) Dissolugdo da ponta
de tungsténio até um quinto do diametro e (c) Dissolucdo da ponta até romper.
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2.4 - Caracterizacdo magnética

A caracterizagdo magnética dos filmes foi realizada com o magnetometro optico Kerr
utilizado sistematicamente neste trabalho. Medidas complementares, foram realizadas com

o magnetometro de gradiente campo alternado.

2.4.1 - Efeito Kerr Magneto-6ptico

O efeito Kerr magneto-optico ¢ observado na reflexdo da luz na superficie de materiais
magnéticos e pode ser classificado de acordo com as componentes da magnetizagdo, a qual
¢ sensivel, em relacdo ao plano de incidéncia da luz. Dessa forma o efeito Kerr pode ser
classificado em trés tipos, segundo a disposi¢do espacial: transversal, longitudinal e polar.
Na figura 2.9 isto ¢ mostrado esquematicamente. O efeito Kerr polar ¢ devido a
componente da magnetizacdo perpendicular ao plano da amostra. Ja o efeito Kerr
longitudinal ¢ devido & componente da magnetizagdo no plano da amostra e paralela ao
plano de incidéncia da luz. Por ultimo, o efeito Kerr transversal ¢ sensivel a componente da
magnetizagdo paralela a superficie do material e perpendicular ao plano de incidéncia da

luz.

A/lpolar

Miransversal
e Plano de Incidéncia | 3 e >
E, Mlongitudinal “E
—p P

Figura 2.9: Geometria para o efeito Kerr transversal, longitudinal e polar.
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2.4.2 - Efeito Kerr Magneto-6ptico (Experimental)

O magnetometro optico Kerr (MOKE) utilizado neste trabalho foi concebido e montado
no LAM sendo este a principal ferramenta utilizada no estudo das propriedades magnéticas
das amostras investigadas neste trabalho. Essa técnica foi escolhida por permitir, no caso
especifico da configuracdo utilizada, um preciso posicionamento em angulo da amostra,
ndo sofrer a interferéncia de porta-amostras e ser apropriada para medir amostras com
pequena coercividade.

A constru¢do do equipamento, esquematizada na figura 2.10, inclui um sistema
diferencial de deteccdo de sinal Optico associada a técnica de amplificacdo sincrona. O
feixe produzido por um diodo LASER, vermelho (638 nm), modulado externamente por
uma fonte de onda quadrada com uma freqiiéncia de 8,7 kHz determinada por um gerador
de funcdo. A escolha desta faixa de freqiiéncia tem por objetivo estabelecer uma freqiiéncia
de trabalho fora das faixas de ruido presentes no ambiente de trabalho. Este feixe passa pelo
polarizador onde ¢ fixada a direcdo de oscilagao do campo elétrico. Apos o polarizador, a
luz incide num divisor com o objetivo de criar um sinal de referéncia enviado ao fotodiodo
1. Parte do feixe ¢ enviado ao fotodiodo 1, e a outra parte do feixe atinge a amostra onde ¢
refletido. A amostra ¢ posicionada entre os polos de um eletroimd sendo o campo
magnético monitorado por uma sonda Hall. O campo magnético gerado pelo eletroima
fornece um campo maximo de aproximadamente 10 kOe.

O gonidmetro que sustenta a amostra permite posiciona-la com precisdo de décimo de
grau. Depois de refletido o feixe passa pelo polarizador analisador. Dependendo da
configuragdo escolhida ¢ possivel obter as duas componentes da magnetizagao no plano da
amostra apenas variando o angulo de anélise como serd demonstrado na se¢ao 2.4.3. Apos
passar pelo polarizador-analisador, o feixe incide no fotodiodo 2 onde o sinal luminoso ¢
convertido num sinal elétrico V(M), que por sua vez ¢ pré-amplificado antes de ser enviado
ao amplificador sincrono (idem sinal do fotodiodo 1). Neste ¢ calculada a diferenca entre o
sinal do fotodiodo 1 e do fotodiodo 2, AV = V.. — V(M), onde Vi € o sinal elétrico gerado
e amplificado no fotodiodo 1.

A aquisi¢do de dados foi realizada através de um computador com o programa HPVEE.
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Figura 2.10: Diagrama esquematico do MOKE com o detalhamento do conjunto
porta-amostra, eletroima e amostra.
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2.4.3 - Efeito Kerr Magneto-éptico (Aspectos Tedricos)

Para descrever o efeito magneto-Optico, vamos considerar uma luz monocromatica
(LASER), que incide sobre a amostra. A componente elétrica dessa onda pode ser descrita

como:

E(KQZE@{ C 2.1)

onde K, ¢ o vetor de onda do laser no meio, W ¢ a freqiiéncia (K, = wn/c), e Fe tsdo

as coordenadas espago-temporais. Essa onda passa pelo polarizador, que esta orientado

formando um angulo 6, com a dire¢do p, entdo o vetor E,sera:
E, = Eysend, S +E, cos 6, p (2.2)

onde SepPsdo os vetores unitarios que determinam as diregdes da luz polarizada
perpendicular e paralela ao plano de incidéncia, ¢ 6,0 angulo entre p e o eixo de

transmissdo do polarizador. Depois de passar pelo polarizador a luz incide na amostra e ¢

refletida. A reflexdo ¢ representada pela matriz de Fresnel R e a onda refletida sera:

Epr—R Epi 2.3
E.) \E)’ 2.3)

I r
R=($ ”J. (2.4)
rSP rpp

Os elementos da matriz de Fresnel sdo os seguintes:

onde

_ N, cosb —n cosb, N 2in,n, cos g;send,m,Q

= , (2.5)
n,cosd +n cosd, (n,cosé, +n cosb,)

pp
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_ N, cosB —n, cosb,

_ , 2.6
® n cos +n,cosé, 26)
inn, cos @, (m,send, +m, cos 6, )Q o
" cosé,(n, cosd, +n, cosd,)(n cosd, +n, cosb,)’ '
inn, cos @, (m,sené, —m, cos 6.
_ 12 1( y 2 z Z)Q (28)

" cos@,(n,cosd +n cosb,)(n cosd +n,cosb,)

onde n, e n, sdo os indices de refracdo do ar e do filme, respectivamente, m, € a
magnetizacdo na diregdo i e Q ¢ a constante magneto-Optica que caracteriza o material ¢ é

proporcional a magnetizagdo [37,38]. Apos refletir na amostra o feixe atravessa o
polarizador analisador. Assim, o campo que atinge o detector ¢ dado por
Ey =E; cosf,p+E cosd,5. (2.9)
Agora, substituindo as equagdes 2.4 e 2.5 na expressao 2.7 temos:

E,=E, (rpp cos@, +r,senb, )cos 0,p+E, (rsp cos®, +rsend, )senﬁa§ . (2.10)

A intensidade normalizada da onda que chega ao detector sera:

@2.11)
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Capitulo 3

Resultados experimentais I: morfologia e estrutura

Neste capitulo serdo apresentados os resultados da analise de superficie dos substratos e
dos filmes finos de ferro. Mostraremos além disso os resultados referentes as
caracterizagcdes morfologicas e estruturais. Também neste capitulo sera realizada uma
discussao em torno dessas medidas.

O capitulo estd disposto em cinco se¢des. A seguir, na se¢ao 3.1 destacaremos aspectos
relacionados com a estrutura cristalina do silicio. Na sec¢do 3.2, mostraremos a analise
morfologica das superficies Si(111) que permitiu classificar os substratos em dois tipos:
Si(111)-monoatomico e Si(111)-poliatomico. A segdo 3.3 apresenta o conjunto de filmes de
ferro crescidos por “sputtering”. A secdo 3.4 ¢ dedicada a caracterizagdo morfoldgica dos
filmes finos de ferro. E na se¢do 3.5 mostraremos a caracterizacdo estrutural feita por

EXAFS.
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3.1 - Silicio (111).

Para compreender os diferentes fatores envolvidos no preparo de superficies de silicio
com a formag¢do de degraus atdmicos € necessario ressaltar aspectos relacionados com sua
estrutura cristalina.

Em um monocristal de silicio, cada atomo esta ligado a quatro outros atomos por
ligacdes covalentes sendo que a disposicdo espacial das ligacdes subseqiientes sofre
sucessivamente, uma rotagdo de 180°. O resultado deste arranjo espacial € uma estrutura

cristalina tipo diamante como mostrado na figura 3.1.

Figura 3.1: Estrutura cristalogréafica do silicio

A distribui¢do espacial dos atomos de silicio no plano (111) “ideal”, ou seja, sem
desvio, deve apresentar uma estrutura atomica com atomos eqiiidistantes de 3,8 A como
mostrado na figura 3.2(a). Porém, se o cristal ndo for “cortado” exatamente no plano (111)
ocorre a formagdo de degraus. Estes degraus sdo mostrados em uma vista lateral em corte
da superficie na figura 3.2(b) onde podemos verificar que estes apresentam uma altura de

0,314 nm, referente a distancia entre dois planos atomicos.
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Figura 3.2: (a) Vista de topo da rede cristalina do Si(111) e (b) Vista em corte lateral
da superficie com a formagado de degrau.

3.2 — Superficies de Si(111) com formacéo de degraus.

Nesta se¢do sdo apresentados os resultados das caracterizagdes morfologica e estrutural
dos substratos de Si(111). Este estudo permite classificar os mesmos em dois tipos, de
acordo com a forma da superficie. Pois como ja foi dito, as caracteristicas superficiais dos
substratos exercem grande influéncia nas propriedades morfoldgicas, estruturais e
magnéticas do filmes crescidos sobre estes.

As laminas de Si(111), apds serem submetidas ao processo quimico descrito na se¢ao
2.1, foram classificadas em dois grupos segundo suas caracteristicas topograficas:

Grupo | - substrato apresentado na figura 3.3(a), que serd referido como substrato
Si(111)-monoatomico, apresenta degraus com altura de 0,31 nm (equivalente a um plano
atomico) e largura com distribui¢ao média de aproximadamente 35 nm.

Grupo Il - substrato apresentado na figura 3.3(b) referido como substrato Si(111)-
poliatdmico, possui uma topografia bastante distinta daquele do grupo 1. Neste, observamos

degraus empilhados com uma altura de 1.8 nm e largura de aproximadamente 180 nm.
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Figura 3.3: Imagem obtida por AFM da superficie de Si(111) com diferentes angulos de corte;
(a) formacdio de degraus monoatomicos, (b) formacdo de degraus poliatémicos.
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A obtencao destes dois padroes distintos pode ser interpretada como uma conseqiiéncia
do angulo de corte adotado para o substrato. Durante o processo no qual sdo produzidas as
bolachas de silicio verifica-se a pratica corrente de obter substratos de Si(111) com um
pequeno desvio em relagdo ao plano de crescimento (figura 3.4). Este desvio leva a
formacao de degraus cuja largura e altura dependem do angulo de desvio 6, formado com a
diregdo [111].

A determinagao do desvio na orientagao dos substratos de silicio pode ser realizada tanto
pela analise das superficies obtidas por AFM, quanto por difracdo de raios-X. Partindo da
imagem de AFM mostrada na figura 3.3(a), podemos estimar a densidade superficial ou a
quantidade de degraus monoatomicos observados nas superficies Si(111) e determinar a
largura dos mesmos. No caso foi possivel estimar que a largura do degrau (Lpgerav) € de
35 nm ao passo que a altura (Npeerau) € de aproximadamente 3,1 A similar a dos terracos
monoatomicos de uma superficie Si(111) padrio, ou seja, 3,14 A. Assim, foi possivel

estimar o angulo O a partir da seguinte relagdo geométrica:

h

DEGRAU

ou seja, 6 =0,5°.

A confirmagao do angulo de desvio 0 foi obtida a partir de ensaios de difracdo de raios-
X. Como a estrutura e a distincia entre os atomos de silicio é conhecida da literatura,
sabemos que o angulo de difracdo no plano (111) do silicio para uma superficie Si(111)
sem desvio na orientacdo ¢ de 14,216°. Além disso, ¢ estabelecido que o arranjo espacial
dos atomos de silicio se repete a cada 120° em torno da dire¢do [111]. Deste modo,
inclinou-se a amostra de 0,5° graus (angulo de desvio esperado), posicionou-se o detector
em 0 = 28,432° e efetuou-se uma varredura em torno de 6 da amostra como mostrado na
figura 3.5. Na condi¢@o em que o pico apresenta maxima amplitude, esta ajustado o valor 0

de desvio. No caso presente este valor ¢ o0 mesmo estimado por AFM, ou seja, 6 = 0,5°.
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Figura 3.4: (a) Principais diregoes cristalograficas do silicio, (b) Lamina de silicio com
desvio na direcao [111] e formac¢do de degraus.
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Figura 3.5: Determinagao do desvio das laminas de silicio por difra¢ao de raios-X

No substrato Si(111)-monoatdomico, como este angulo de corte de 0.5° ¢ projetado
exatamente ao longo da direcdio [112], os degraus sdo continuos e ndo apresentam o efeito
de empilhamento. Em contrapartida, o substrato apresentado na figura 3.3(b) embora tenha
o mesmo desvio de 0,5°, possivelmente apresenta um desvio azimutal ¢, associado a
diregdo [112], gerando a quebra nos degraus e uma irregularidade dos mesmos, como

ilustrado e verificado por AFM, nas figuras 3.6(a) e (b), respectivamente. Esse angulo ndo ¢
conhecido a priori.
Substratos com estruturas de degraus poliatomicos ja foram relatados na literatura

utilizando tanto o processo quimico quanto os processos de tratamentos térmicos [41,19].
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(b)

Figura 3.6: (a) Esquema da formagdo de degraus com desvio combinado nas diregoes
polar e azimutal; (b) Imagem de STM com dimensdes de 1000 X 800 nm,
demonstrando a formac¢do de degraus poliatomicos.
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3.3 Deposicéao dos filmes finos de ferro.

Ap6s dominar o procedimento de limpeza dos substratos realizamos uma série de
deposi¢des preliminares, antes do crescimento dos filmes finos definitivos. Com o

proposito de entender os processos envolvidos na formacgao dos filmes de ferro.

3.3.1 - Ensaios preliminares.

Durante os ensaios preliminares os substratos de silicio foram colocados na camara de
deposicao com os degraus alinhados tanto radial quanto tangencialmente ao sistema de
deposicao, como mostrado na figura 3.7. A morfologia da superficie dos filmes obtidos
seguindo este procedimento pode ser observada com a seqiiéncia de imagens na mesma
figura. As flechas brancas indicam a orientacdo dos degraus atdmicos do substrato
enquanto que as pretas, a orientagdo preferencial de crescimento dos graos. As imagens sao
referentes tanto aos degraus poliatdmicos Fig. 3.7(a — d) quanto aos degraus monoatomicos
Fig. 3.7(e —f). Nota-se que os grdos alongados estdo dispostos em diferentes orientagdes
com relagdo a direcao dos degraus.

A morfologia e orientagdo dos graos alongados das superficies mostradas na figura 3.7
podem estar associadas, como sera discutido a seguir, a orientagdo relativa entre os degraus
do substrato e a direcdo do campo magnético produzido nos imas permanentes utilizados no
alvo sputtering.

Na figura 2.3-(c) mostramos a configuragdo dos imas utilizados no presente trabalho onde
podemos observar que existe na superficie da amostra uma componente do campo
magnético induzida pelos imds permanentes. A intensidade do campo dependerd da
distancia alvo-amostra. Durante a deposi¢do destes filmes preliminares havia uma
componente do campo tangencial a superficie do substrato com modulo de 7 Oe, sendo que
a separacao alvo amostra foi de 6.5 cm.

Com base nestes ensaios e considerando a complexidade das multiplas componentes da
anisotropia que podem se fazer presentes em um sistema, optamos por dois conjuntos

principais de amostras descritos a seguir.
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Figura 3.7 Esquema da orientacdo relativa entre os degraus atomicos e o sistema de deposicdo.
Imagens (a-d), depositos no sistema Si(111)-poloatomico e (e-f) depositos no sistema
Si(111)-monoatomico. As flechas brancas indicam a orientacdo dos degraus atomicos

do substrato enquanto que as pretas, a orientagdo preferencial de crescimento dos grdos
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O primeiro conjunto refere-se aos filmes de Fe crescidos sobre Si(111)-monoatomico.
Nestes substratos foram crescidos filmes de ferro com espessuras de 1,5, 3, 6 ¢ 12 nm.
Durante a deposi¢do, o substrato foi mantido a uma distancia de 8.5 cm do alvo na tentativa
de evitar o efeito da anisotropia induzida pelo sistema de deposi¢do. Nesta distancia o
campo de deposicdo na superficie da amostra, induzido pelos imds permanentes, tem
modulo inferior a 1 Oe.

O segundo conjunto refere-se aos filmes crescidos sobre Si(111)-poliatdmico com
degraus empilhados. Nestes substratos também foram crescidos filmes com espessuras de
1,5, 3, 6 e 12 nm. Durante a deposi¢ao os degraus foram orientados radiais ao sistema de
deposi¢dao conforme ilustrado na figura 3.8. Um detalhamento da orientagdo relativa entre
os degraus do substrato e o campo induzido pelos imas permanentes ¢ mostrado na figura
3.8. A distancia alvo amostra foi de 6,5 cm com campos de deposi¢do de 7 Oe na superficie
da amostra. A escolha desta geometria ¢ uma tentativa de explorar o uso combinado do
substrato Si(111)-poliatdbmico com a anisotropia induzida no sistema de deposi¢do com

vistas a obten¢ao de sistemas auto-organizados.

Figura 3.8: Orientag¢do relativa entre os degraus do sistema Si(111)-poliatomico
e o campo induzido pelos imds permentes.
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A seguir sera utilizada a seguinte terminologia para se referir a estas amostras: o
primeiro conjunto sera tratado por sistema Fe(Xx)/Si(111)-monoatémico e o segundo por
Fe(x)/Si(111)-poliatémico.

Todas as amostras investigadas neste trabalho foram mantidas em ambiente de argonio
depois de depositadas, sendo retiradas deste ambiente somente na hora da série de medidas
e devolvidas novamente tdo logo concluidas. Este procedimento teve por objetivo reduzir

os efeitos de uma possivel oxidagao das amostras.

3.4 — Morfologia dos filmes de Fe(x)/Si(111)-monoatémico e Fe(x)/Si(111)-poliatdmico.

Na figura 3.9 s@o apresentadas imagens de microscopia de tunelamento da superficie
dos filmes de ferro, com espessuras de 1,5, 3, 6 ¢ 12 nm. Ainda na mesma figura
mostramos a imagem de AFM do substrato Si(111)-monoatdomico no qual os filmes de
ferro foram crescidos.

No filme mais fino, com 1.5 nm de espessura, podemos visualizar um certo contorno
relativo a orientagdo dos degraus monoatomicos. Entretanto, isto ndo necessariamente
implica que os centros de nucleagdo do ferro ocorram preferencialmente ao longo dos
degraus. A imagem apresenta uma baixa resolugdo, muito possivelmente influenciada pela
baixa condutividade da amostra nesta faixa de espessura limitando assim a visualiza¢do da
estrutura mais fina com o uso da microscopia de tunelamento.

A imagem 3.9(b) mostra o filme de 3 nm de ferro, onde podemos observar graos de 6 a 7
nm de diametro, crescidos aleatoriamente sobre o substrato. Esta distribui¢do aleatoria
sugere que a estrutura de degraus do substrato ndo favorece uma dire¢do de crescimento
preferencial dos graos.

Para espessura de 6 nm os graos apresentam didmetros sutilmente maiores com larguras
médias de 8 nm. Nota-se ainda, um aumento significativo na densidade dos mesmos. E por
fim, o filme mais espesso, o de 12 nm, apresenta uma topografia bastante similar ao do
filme de 6 nm. Os grdos apresentam uma distribuig@o aleatoria na superficie do substrato,
reforcando a hipdtese que a altura dos degraus de apenas 0,31 nm exerce uma influéncia

desprezivel na formagao do filme, quanto a anisotropia de forma.
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Fe(x)Si(111)-monoatémico

X=15nmm
Substrato Si(111)-monoatomico

100 nm

X=3nm

Figura 3.9: (a - d), Seqiiéncia de imagens de
300 X 300 nm para diferentes espessuras
de ferro depositado em substrato
Si(111)-monoatomico.
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Na figura 3.10 sdo apresentadas imagens de microscopia de tunelamento das superficies
dos filmes de ferro, com espessuras de 1,5, 3, 6 e 12 nm, assim como uma imagem de AFM
do substrato Si(111)-poliatdmico no qual os filmes de ferro foram crescidos.

A topografia destes filmes ¢ muito diferente dos anteriores. Nestes evidenciamos a
formagao de estruturas de forma alongada, exceto para o filme mais fino, de 1,5 nm.

Para espessura de 1,5 nm podemos visualizar claramente a estrutura de degraus do
substrato, algo esperado, considerando que a altura média dos degraus poliatdmicos ¢ de
1,8 nm, superior a espessura filme. Entretanto, a estrutura fina ndo esta visivel na imagem.
Essa dificuldade pode ser interpretada como uma conseqiiéncia do filme ser descontinuo e
mais susceptivel aos efeitos da oxidacdo. Outra hipotese ¢ a ocorréncia de reacdo na
interface Fe/Si durante a deposi¢do, levando a formacdo de um siliceto de ferro ou
possivelmente nas etapas posteriores durante a caracterizagdo “ex-Situ” com a formacgao de
siliceto de ferro oxidado.

O filme de 3 nm apresentou a formacao de graos alongados tanto perpendiculares aos

degraus como paralelo aos mesmos, figura 3.10(b). Como podemos observar, metade destas
estruturas de forma eliptica esta orientada ao longo da diregdo [110] com dimensdes em
torno de 20 nm x 50 nm. O resto das elipses estdo orientadas ao longo da diregdo
perpendicular aos degraus (diregdo [112]) e sdo maiores, 30 x 70 nm. Nota-se também,
neste caso especifico, que existe uma area efetiva de contato entre as estruturas.

Para espessura de 6 nm verificamos que as estruturas menores observadas para o filme de
3 nm estdo agora conectadas preferencialmente ao longo da dire¢do [112] e podemos

estimar seu tamanho em cerca de 170 nm de comprimento por 50 nm de largura, mas com

uma certa ondulacdo. Por fim, para espessura de 12 nm as elipses estdo bem definidas na
direcdo [112] e apresentam dimensdes de 180 nm de comprimento por 50 nm de largura.

Podemos observar, para todas as espessuras, que os filmes apresentam uma periodicidade
causada pelos degraus do substrato. Essa influéncia ¢ desejada e o fato da altura dos
degraus ser maior que uma monocamada atdmica ¢ interessante, pois a sua influéncia
podera ser observada em filmes finos, em oposicao a efeitos presentes somente no regime
de filmes ultrafinos, além do que, esta matriz mostrou-se promissora para o crescimento de

nanoestruturas ferromagnéticas auto organizadas em um substrato semicondutor.
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Fe(x)/Si(111)-poliatémico

Substrato Si(111)-poliatomico

X=1.5nm
200 nm
200 nm
X=3 nm
Figura 3.10: (a - d), Seqiiéncia de imagens de
1000 X 1000 nm para diferentes espessuras X=6 nm
de ferro depositado em substrato
Si(111)-poliatéomico.
200 nm
X=12 nm

,’ 200 nm
+
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3.5 - Espectroscopia de absorcéo de raios-X (EXAFS)

A partir dos resultados obtidos por microscopia de tunelamento, tornou-se
fundamental a utilizagdo de uma técnica que fornecesse informacdes sobre a estrutura dos
filmes depositados. Também ¢ fundamental conhecer as caracteristicas fisico-quimicas ou
seja, saber se as amostras estdo oxidadas e a possivel formacao de silicetos. A técnica
utilizada neste estudo foi a EXAFS.

As medidas de EXAFS foram realizadas no Laboratério Nacional de Luz Sincotron -
LNLS em Campinas, usando a linha de “X-ray absorption spectroscopy” (XAS). Durante
as medidas foi utilizado um monocromador de Si(111) calibrado na borda K do Fe usando
uma folha de ferro metalico. Os espectros obtidos para diferentes espessuras foram medidos
em temperatura e atmosfera ambientes, usando um detector de Ge 15. Todas as amostras
foram orientadas 45° com relagdo ao feixe incidente.

Na figura 3.11(a) ¢ mostrado o espectro EXAFS das amostras crescidas no substrato
com degraus monoatdmicos juntamente com um espectro padrao do ferro bcec.

No espectro referente a espessura de 1,5 nm, a curva observada difere significativamente
da curva padrio obtida para um ferro bce. Por outro lado, ndo é uma curva caracteristica de
um oOxido de ferro. Nossa hipdtese € que tenha ocorrido a formagao de um siliceto de ferro
parcialmente ordenado, ou possivelmente a formagdo de mais de uma fase Fe-Si. Um dos
possiveis candidatos ¢ a fase Fe;Si [42].

Nos espectros relativos as espessuras de 3 e 6 nm verifica-se uma grande similaridade
com o Fe metal, demonstrando que a estrutura dos filmes ¢ bcc com uma pequena
desordem. Na figura 3.11(b) podemos observar a transformada de fourier (TF) dos
espectros. As espessuras 3 € 6 nm apresentam um espectro com parametros cristalograficos
que correspondem as distancias atdmicas do ferro padrdo. Nenhum traco de oxido ¢
observado no espectro destas amostras.

Na figura 3.12(a) ¢ mostrado o espectro EXAFS das amostras de ferro com espessuras
de 1.5, 3 e 6 nm crescidas no substrato Si(111) poliatomico.

Na curva referente a espessura de 1.5 nm verificamos um espectro EXAFS caracteristico
de um oxido de ferro, com forma “sinusoidal” e baixa amplitude. A formacao de um 6xido

¢ algo possivel considerando que o substrato utilizado apresenta uma ondulagdo superior a
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Figura 3.11: (a) Espectro EXAFS dos filmes Fe(x)/Si(111)-monoatdémico;
(b) Transformadas de Fourier dos espectros.
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Figura 3.12: (a) Espectro EXAFS dos filmes Fe(x)/Si(111)-poliatémico;
(b) Transformadas de Fourier dos espectros.
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propria espessura do filme, gerando uma superficie descontinua e muito mais susceptivel
aos efeitos do oxigénio ambiente.

Ja para as espessuras de 3 e 6 nm os espectros apresentam grande similaridade com o Fe
metal, demonstrando que a estrutura dos filmes ¢ bcc com uma pequena desordem. As TF
dos mesmos espectros apresentam parametros cristalograficos que correspondem as
distancias atdmicas do ferro padrdo, mas com uma amplitude reduzida (figura 3.12 (b)).
Esta pequena diferenca verificada na amplitude do sinal EXAFS ¢ algo aceitavel tratando-
se de filmes produzidos por “Sputtering”, que na maioria das vezes apresentam uma
qualidade cristalografica inferior a dos filmes crescidos via evaporagdo por canhdo de
elétrons.

As amostras com espessura de 12 nm nao foram medidas devido ao reduzido tempo
disponibilizado no LNLS. Procuramos priorizar as amostras mais finas na tentativa de
estudar os efeitos de interface assim como os efeitos de uma possivel oxidacdo. Entretanto,
podemos extrapolar os resultados para espessura de 12 nm, com base na evolugdo

apresentada pelos filmes estudados.
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Capitulo 4

Resultados experimentais II: comportamento magnético e discussdao dos

resultados.

Neste capitulo sdo apresentados os resultados da caracterizacdo magnética dos sistemas
Fe(x)/Si(111)-monoatdmico e Fe(x)/Si(111)-poliatdmico, obtidos via magnetometro Optico
Kerr (MOKE) e com magnetometro de gradiente de campo alternado (AGM). Também ¢

realizada uma discussdo em torno destas medidas.

O presente capitulo esta disposto da seguinte forma: Na se¢do 4.1 mostramos o estudo do
comportamento magnético feito com o MOKE e com AGM dos diferentes sistemas
estudados. Na secdo 4.2 ¢ feita uma discussdo dos resultados do capitulo, buscando tragar
uma correspondéncia entre as propriedades morfoldgicas, estruturais e magnéticas das

nanoestruturas obtidas.

49



4.1 - Caracterizacdo Magnética

As medidas de magnetizacdo foram realizadas via MOKE e AGM, sendo que a maioria
dos resultados apresentados nesta se¢ao foram obtidos pelo primeiro método. A técnica
MOKE foi escolhida por permitir um controle mais preciso na rotacdo da amostra, fator
este desejavel no estudo de sistemas magnéticos anisotropicos com grande sensibilidade em
relacdo a direcao dos seus eixos cristalograficos. Também por apresentar uma resolugdo em
campo magnético inferior a 1 Oe, adequado para medir materiais magneticamente macios
como ¢ o caso de amostras de ferro.

As medidas foram realizadas utilizando a configuragdo transversal do sistema MOKE.
Nesta geometria obtemos a componente transversal da magnetizagdo em relacdo ao plano
de incidéncia da luz e paralela ao campo aplicado (ver figura 2.9). Durante as medidas
seguimos uma sistematica na rotacdo das amostras, rodando as mesmas em angulos
especificos de 10° sendo alterada somente nas regides onde ocorrer uma mudanga mais
abrupta na forma das curvas. Na apresentagdo dos dados sdo mostradas as curvas de

histerese obtidas com campo aplicado ao longo de trés eixos cristalograficos do substrato
de silicio (figura 3.4): diregdo[1 10] paralela aos degraus, direcdo [112] perpendicular aos
degraus e uma dire¢do intermediaria [1 10]. Um estudo mais detalhado das amostras que

apresentam uma anisotropia magnética mais acentuada serd mostrado com os dados do
campo coercivo ¢ da magnetizacdo remanente em fun¢ao do angulo.

A apresentagdo dos resultados do comportamento magnético das amostras ¢ feito
seguindo os grupos ja definidos: grupo I as crescidas em substratos com degraus mono-

atomicos e grupo II crescidas em substratos com degraus poliatomicos.

4.1.1 - Comportamento magnético do sistema Fe/Si(111)-monoatémico

As figuras 4.1 e 4.2 mostram uma série de curvas obtidas no MOKE ao longo de
diferentes eixos cristalograficos do substrato e para diferentes espessuras do ferro. Para

espessura de 1.5 nm, em particular, utilizamos tanto o AGM quanto o MOKE por duas
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Figura 4.1: Curvas de histerese do sistema Fe(1.5 nm)/Si(111)-monoatdmico obtidas
no plano por MOKE e perpendicular e paralelo ao plano por AGM.
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Figura 4.2: Curvas de histerese do sistema Fe(x)/Si(111)-monoatdémico obtidas
no plano por MOKE para diferentes direces cristalogréaficas do silicio e

diferentes espessuras de ferro.
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razdes: 0 AGM possui uma sensibilidade maior e permite medidas perpendiculares ao plano
da amostra.

As figuras 4.1(a) e (b) mostram medidas paralela e perpendicular ao plano para a
espessura de 1.5 nm obtidas no AGM, onde podemos constatar um comportamento
magnético muito similar. Os lagos exibem um alto campo de saturagao e baixa remanéncia
magnética comportamento caracteristico de um sistema superparamagnético. Na figura
4.1(c) a curva de histerese, obtida no MOKE, visivelmente ndo estd saturada para um
campo de 8000 Oe reforgando esta hipotese. Por outro lado, ndo estd descartada a
possibilidade de um processo antiferromagnético devido a reagdo quimica na interface [43].
Uma outra possibilidade seria da magnetizagdo estar alinhada perpendicular ao plano do
filme, em funcdo da baixa espessura do filme, suposi¢cdo esta que ndo se verificou, apos
medidas de AGM.

Na figura 4.2 podemos observar que o filme com 3 nm de espessura apresentou
resultados bem diferentes. A saturagdo das amostras ocorre em campos muito menores, em
torno de 10~15 Oe e a razao entre a magnetizagao remanente € a magnetizagao de saturagao
(Mr/Ms), proxima de 0.95 embora o sistema mantenha uma semelhanga entre as curvas
medidas ao longo de diferentes direcdes no plano. Para espessuras superiores de 6 ¢ 12 nm
verificamos um incremento na coercividade, em torno de 22 Oe para amostra de 6 nm e de
30 Oe para espessura de 12 nm. Em contrapartida observamos uma redugdo da
magnetiza¢do remanente para um valor de 0.75 na amostra mais espessa. Esta reducao
muito provavelmente estd associada a um efeito de forma dos graos que nesta espessura
apresentam uma forma mais esférica reduzindo o campo desmagnetizante, permitindo que a
magnetizacdo saia parcialmente do plano. No trabalho realizado por Foss [44], ¢ descrito o
comportamento magnético de graos de ferro com diametro de 10 nm crescidos de forma
empilhada, onde foi constatado que a magnetizagdo estd orientada parcialmente fora do
plano.

Estes dados sugerem que os resultados para as amostras depositadas sobre o substrato
com degraus monoatomicos, onde o ferro cresceu na forma de graos esféricos distribuidos
aleatoriamente, indicam que a estrutura de degraus do substrato ndo influencia de forma
significativa a morfologia do filme, como foi mostrado na se¢do 3.2, assim como o

comportamento magnético do sistema.

52



4.1.2 - Comportamento magnético do sistema Fe/Si(111)-poliatdmico

Os filmes depositados sobre o substrato com degraus empilhados mostram um
comportamento magnético bastante peculiar quando comparado ao observado para as
amostras estudadas na secdo anterior. Para o filme mais fino com espessura de 1.5 nm,
nenhum sinal magnético foi observado tanto nas medidas de MOKE quando nas de AGM
incluindo medidas no plano da amostra e perpendicular ao plano. Esta resposta nula da
magnetizagao provavelmente estd vinculada a formagao de algum 6xido de ferro ou siliceto
de ferro oxidado ndo magnético. Como a camada ¢ muito fina, com espessura inferior a
altura dos degraus, ocorre a formagao de um filme descontinuo e portanto mais sujeito aos
efeitos da oxidagdo. Diferente do filme de 1.5 nm depositado no substrato com degraus
monoatomicos, onde temos a formacao de um filme continuo com a possivel formacao de
um siliceto de ferro nas primeiras camadas (medidas EXAFS).

Curvas de histerese normalizadas para as espessuras de 3, 6 e 12 nm sdo mostradas na

figura 4.3. Nesta figura estdo as curvas obtidas ao longo dos eixos preferenciais de
crescimento do ferro, dire¢des [1 10], [112], além da direcdo intermediéria [011].
Para espessura de 3 nm temos uma anisotropia magnética significativa no plano da

amostra. Ao longo da dire¢do, [110] a coercividade é de apenas 3 Oe, com uma razio

Mr/Ms de 0,95. J4 ao longo da diregdo [112] a coercividade ¢ de 8.5 Oe com um valor de

Mr/Ms de 0.7. Deve-se notar que estas duas dire¢cdes coincidem com as duas dire¢des
preferenciais de crescimento do ferro como foi mostrado na figura 3.10(b) e portanto
devem influenciar mais fortemente as propriedades magnéticas do filme.

O filme de 6 nm de espessura apresentou eixos facil e duro da magnetizagdo bem
definidos. Ao longo da dire¢do [11-2] temos uma curva bem quadrada com Mr/Ms
proximo a 1, caracteristico de um eixo facil magnético. Cabe destacar que esta direcdo
coincide com a direcdo preferencial de crescimento do ferro [figura 3.10-(c)]. Ja ao longo
da direcdo [1-10] pode-se notar uma regido de magnetizacao dificil com baixa remanéncia
€ campo COercivo.

Para espessura de 12 nm verificamos que a dire¢ao dos eixos facil e duro sdo as mesmas

observadas para amostra de 6 nm. Mas ocorre um incremento do campo coercivo ao longo
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Figura 4.3: Curvas de histerese do sistema Fe(x)/Si(111)-poliatémico obtidas no plano por
MOKE para diferentes dire¢des cristalogréficas do silicio e diferentes espessuras de ferro.

eixo facil passando para 45 Oe ao passo que para espessura da anterior era de 22 Oe. Além
disso, o eixo duro de magnetizagdo fica mais evidente com um valor de Mr/Ms nulo. Esta
variacao sera discutida com detalhes no momento da simulagdo das curvas de histereses,
capitulo 5.

Esses resultados permitem afirmar que o comportamento magnético do sistema ¢

fortemente influenciado pela morfologia do mesmo, mostrando uma tendéncia da
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magnetizagdo espontdnea do sistema estar orientada preferencialmente na direcdo em que
os graos sao mais alongados. Contudo, mostrou-se necessario um estudo mais sistematico
do sistema e curvas de histerese no plano foram medidas variando-se o angulo de H em
relacdo as dire¢des cristalograficas a cada 10 graus.

Com base nos dados das curvas de histerese, construimos também graficos de campo
coercivo e magnetizagdo remanente em funcdo do angulo. Na figura 4.4 temos entdo as

medidas do campo coercivo em fun¢do do angulo para as espessuras de 3, 6 ¢ 12 nm. O
angulo o foi definido como zero para H aplicado ao longo da dire¢do [112].

Através dos graficos pode-se notar que com o incremento da espessura os minimos
observados para os angulos de 90° e 270° tornaram-se mais pronunciados. Em
contrapartida, os pontos de maximo em 0° e 180° passaram de 12 para 33 e
subseqiientemente para 45 Oe. Este incremento esta associado a anisotropia de forma que
tornou-se maior com o aumento do tamanho das elipses orientadas perpendiculares aos
degraus. Para espessura de 3 nm, nota-se que em torno dos minimos ocorre um forte
incremento da coercividade e uma subseqiliente redugdo. Este efeito estd vinculado a
presenca do crescimento preferencial do ferro em duas direcdes ortogonais, gerando uma
competicao entre duas anisotropias uniaxiais perpendiculares com uma certa interagdo
devido a area de contato entre as elipses. Com o incremento da espessura para 6 ¢ 12 nm a
forma das curvas indica a presenga de uma anisotropia uniaxial dominante. Uma
interpretacdo mais detalhada do processo sera dada no préoximo capitulo com base no
modelo fenomenolédgico utilizado.

Os graficos de Mr/Ms apresentados na figura 4.5 sugerem também um comportamento
diferenciado no caso da amostra de 3 nm. Podemos observar a presenca de quatro maximos
e quatro minimos separados 90°, reforcando a idéia da competicdo entre duas anisotropias
uniaxiais perpendiculares. Com o incremento da espessura (6 e 12 nm), os graficos sdao
semelhantes ao valor absoluto de uma curva senoidal, sugerindo que uma das anisotropias

uniaxias domina o sistema completamente.
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4.2 Discussao dos Resultados

Os resultados apresentados até aqui mostram uma forte dependéncia entre a morfologia
dos filmes crescidos e a topologia dos substratos, o que permite afirmar que dominando a
técnica de preparo do substratos podemos obter nanoestruturas de ferro com morfologias
completamente distintas. Os filmes crescidos no substrato Si(111)-monoatdémico, na
auséncia dos efeitos do campo de deposigao, apresentam graos distribuidos aleatoriamente
com uma certa variacdo do didmetro em fun¢do da espessura do ferro. Mas ficou evidente
que a altura do degraus do silicio de apenas 0,31 nm ndo exerceu uma influéncia
significativa nas estruturas morfologica e magnética destes. Por conseguinte, verificou-se
que a resposta magnética em diferentes dire¢des no plano, para cada uma das espessuras,
nao apresentou uma anisotropia magnética significativa.

Ja nos filmes crescidos no substrato com degraus poliatdmicos observou-se uma forte
influéncia do substrato no crescimento do ferro. Para espessura de 1.5 nm nenhum sinal
magnético foi observado em contraste com o filme de mesma espessura crescido no
substrato  Si(111)-monoatomico. Acreditamos que a degradagdo das propriedades
magnéticas do filme tenha forte relagdo com a topografia do substrato, que no caso Si(111)-
monoatdmico gerou um filme continuo em baixa espessura diferente do outro descontinuo,
que tornou-se mais susceptivel aos efeitos do oxigénio atmosférico gerando um 6xido nao
magnético. Medidas EXAFS mostraram uma diferenga estrutural significativa entre estas
duas amostras. Na primeira ocorreu provavelmente, a formac¢do de um siliceto de ferro
enquanto que a segunda ficou totalmente oxidada. Isto demonstra que por mais cuidados
que se tenha mantido, procurando deixar as amostras sempre em ambiente de argdnio, no
caso particular da amostra de 1,5 nm crescida no substrato Si(111)-poliatdmico, a oxidagdo
foi inevitavel.

Para o limite de espessura superior, 12 nm, o filme apresentou uma periodicidade
causada pelos degraus do substrato. A estrutura de graos desenvolveu-se de forma alongada
com dimensoes bastante proximas a largura do degrau (180 nm), como observado também
na espessura de 6 nm [figuras 3.10-(c) e (d)] . Nestas espessuras, o comprimento dos graos

fica limitado entre dois degraus. Cabe lembrar que durante a deposi¢do os degraus foram
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orientados radiais ao sistema de deposicdo numa tentativa de explorar o uso combinado de

dois recursos:

(a) Uma superficie com degraus poliatdmicos com altura de 1.8 nm capaz de exercer uma
influéncia, ou seja, confinar os graos e produzir um efeito s6 observado no regime dos
filmes ultra-finos;

(b) Explorar a anisotropia induzida pelo sistema de deposi¢do, algo verificado nos ensaios
preliminares e discutido na literatura como mostrado nos trabalhos de Teng e Ballard
[45] e Fermin [46].

O trabalho de Teng e Ballard publicado no ano de 1986 relata o efeito da orientagdo do
campo magnético do alvo de sputtering nas propriedades magnéticas e morfologicas de
filmes finos de ligas de cobalto utilizados para gravacdo de dados. Neste trabalho ¢
mostrada a obtencdo de grdos alongados crescidos com campo magnético aplicado
paralelamente durante a deposicdo. A dimensdo dos mesmos ¢ de 100 nm de comprimento
por 30 nm de largura. Também ¢ relatado que este crescimento preferencial induz uma
anisotropia magnética uniaxial no sistema.

Outra observagdo importante diz respeito aos sistemas que apresentam o fenomeno de
polarizagdo por intercambio ou “exchange bias”. Uma das manifestagdes do fendomeno
consiste no deslocamento em campo do ciclo de histerese de um material ferromagnético
quando em contato atomico com um material antiferromagnético. Pois nestes sistemas
varios trabalhos tiram proveito do campo induzido nos imas permanentes para induzir uma
anisotropia magnética no material durante a deposicao. O trabalho de Fermin [46], relata
que um campo de apenas 5 Oe ¢ suficiente para introduzir uma anisotropia magnética em
sistemas NiFe/NiO.

Levando em conta a escolha de um substrato com um arranjo bidimensional, favorecido
pela altura dos degraus de 1.8 nm, associado com um sistema de deposi¢do capaz de
induzir o crescimento preferencial dos graos, obtemos um importante arranjo de
nanoestruturas como mostrado na figura 4.6.

A figura 4.6 destaca a superficie do filme de 12 nm, onde a distribui¢do das
nanoestruturas ocorre com uma certa organizag¢do, limitada pela distdncia entre dois

degraus do substrato gerando estruturas repetitivas em escala nanométrica. Este importante
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Figura 4.6: Imagem de STM de 1800 X 1800 nm do filme Fe(12nm)Si(111)-poliatomico.
Acima uma ilustracdo idealizada do crescimento.
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resultado constitui uma ferramenta inovadora na obtencdo de nanoestruturas auto-
organizadas.

A discussdo dos resultados obtidos a partir do comportamento magnético dos sistemas
Fe(x)Si(111)-monoatdmico e Fe(x)Si(111)-poliatomico ¢ feita juntamente com o modelo

fenomenologico descrito no proximo capitulo.
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Capitulo 5

Um modelo para o Comportamento Magnético

Neste capitulo ¢ apresentado o modelo fenomenologico empregado na analise dos
resultados. Cada termo da energia considerado no modelo ¢ previamente discutido, embora
todos sejam conhecidos na literatura. As curvas obtidas com a simulagdo, utilizando o
programa computacional desenvolvido pelo Dr. Julian Geshev, sdo entdo comparadas com
as curvas de histerese experimentais dos sistemas Fe(x)/Si(111)-monoatdmico e

Fe(x)/Si(111)-poliatdmico.
5.1 - Anisotropia Magnética

Os materiais ferromagnéticos apresentam comportamentos relacionados com sua
disposicao espacial, que podem ou ndo, favorecer uma orientagdo preferencial para a
magnetizagdo espontanea. O favorecimento leva ao que ndés chamamos de anisotropia
magnética [47,48]. Nos filmes finos, em particular, esta anisotropia torna-se mais acentuada
na medida que a espessura do material ¢ reduzida, a contribui¢do da assimetria local nas
superficies e interfaces comega a se fazer sentir [49-61]. Deste modo, estas contribuigdes
para anisotropia, que ndo sao significativas em materiais massivos, tornam-se fundamentais
para o comportamento magnético. Logo, uma boa expressdo geral para energia livre do
sistema deve ser uma funcdo muito sensivel aos detalhes da estrutura e portanto deve

incluir termos que, para um sistema massivo, sao despreziveis.
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A fim de descrever o comportamento magnético dos sistemas Fe(x)/Si(111)-
monoatdmico e Fe(x)/Si(111)-poliatdmico sdo discutidas as principais manifestacdoes da
anisotropia magnética considerada no modelo fenomenoldgico usado para interpretar os

dados experimentais.

5.1.1 - Anisotropia Magnetocristalina Cubica

Para cristais cubicos como o ferro, geralmente a anisotropia magnetocristalina esta
presente. Trata-se de uma orientagdo preferencial da magnetizacdo em relagdo aos eixos ou
planos do cristal de que o material ¢ formado.

A energia de anisotropia magnetocristalina pode ser escrita como uma expansao em

série dos cosenos diretores o; da magnetizacdo de saturacdo Mg, com relacdo aos eixos de

coordenadas no sistema cartesiano,
2 2 2 2 2 2 2.2 2
E. =K, +K, (al o, +o,a; + a5, )+ K, (al aa, )+..., 5.1

onde Ky, K;, K,..., sdo constantes de anisotropia para um material em particular e
o = sinB cos@, o, = sinb sing e a3 = cosH sdo os cosenos diretores da magnetizacdo e 0 e @
os angulos polar e azimutal respectivamente. A temperatura ambiente, para o ferro, K; =
4.8 x 10° erg/em’ e Ky = 5 x 10* erg/cm’ [48,62].

Na figura 5.1 observa-se as curvas de magnetizagdo para o ferro com o campo aplicado
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Figura 5.1: Extraido da referéncia [48].
em diferentes dire¢cdes em relacdo a uma amostra monocristalina massiva.

Percebe-se que para saturar a amostra na dire¢ao [100], um campo menor que 100 Oe ¢é
suficiente. Nas dire¢des [110] e [111] a amostra satura com um campo proximo de 400 Oe.
Além disso a propria forma da curva ¢ diferente nos trés casos. Diz-se que a dire¢ao [100]
para o ferro ¢ um eixo facil por saturar com um campo menor que nas outras diregdes.
Quando K; > 0, existem seis direcdes equivalentes de minima energia ao longo dos
principais eixos cubicos, isto ¢, nas diregdes (100), e oito de energia maxima ao longo das
diagonais do cubo [111]. Se K; < 0, as direcdes de méximo e minimo da energia sao
invertidas, isto €, sdo oito dire¢des faceis do tipo [111] e seis diregdes “duras” do tipo
[100]. Na figura 5.2 apresentamos contornos tridimensionais de energia para o cristal

cubico de ferro quando: (a), K; > 0, e (b) K; < 0, considerando K, =0 [63].

JiiERRs

(a) (o)

Figura 5.2: Contornos tridimensionais de energia para o cristal cubico de ferro.
(@), K1 >0, e (b) Ky <0, considerando K, =0
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Quando ambos os termos K; e K, sdo importantes, as dire¢cdes de facil, intermediaria e
dificil da magnetizacdo assumem vdarias combinagdes possiveis de K; e K,, conforme
apresentado na tabela 5.1.

Tabela 5.1. Direces de facil, intermediaria e dificil magnetizagcdo, assim como 0s

campos de anisotropia correspondentes para o caso de anisotropia cubica [64].

K; + + + - - =

. +oto  [-9K /4 |-9KS |-oto |9Kf|/4 | 9K;
2 9K\ /4 | t0-9K& |to—wo IK|/4 | o oki| |10+
eixo facil (100) (100) (1) [ (1) (110) (110)
eixo intermedidrio | (110) (1) (100)  [(110) (111) (100)
eixo duro (111) (110) (110) | (100) (100) (111)
H, 2K{ /M, LK +1K5) /M, (K +1K5) /M,

Ha € o campo de anisotropia.

5.1.2 - Anisotropia de Forma

Em filmes finos, devido a baixa dimensionalidade, a anisotropia de forma ¢ uma das
principais contribui¢des para anisotropia magnética total do sistema e sempre deve ser
levada em conta. Esta anisotropia est4 relacionada com a energia magnetostatica originada
por um campo antiparalelo & magnetizagao, que surge dentro do material ferromagnético
devido a propria magnetizagdo, produzindo poélos em sua superficie. Estes polos
representam um campo contrdrio a magnetiza¢do, sendo chamado portanto de campo

desmagnetizante Hy. Este campo depende somente da magnetizagdo e da geometria da

amostra e sua intensidade ¢ dada por

Ha = NaM, 52

onde Ng, € o coeficiente de desmagnetizagdo e depende da dire¢do da magnetizagdo, sendo

menor na direcdo onde o material ¢ mais alongado. Como o campo desmagnetizante possui
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uma determinada energia, a magnetizagdo ird permanecer nesta direcdo na auséncia de

campo magnético externo. Essa energia, chamada magnetostatica, ¢ dada por
E = 1/2 NgM? 53

Os calculos para os fatores de desmagnetizacdo Ny foram feitos por Osborn [64] e
Stoner [65], para esferdides. Aqui vamos destacar dois esferoides de interesse na descri¢ao

das amostras investigadas.

Esferdide oblato

Como podemos observar na figura 5.3, trata-se de uma esfera reduzida em uma dire¢do

mas com dois eixos principais iguais, ou sejab=cea<c.

</
SN

b=c

Figura 5.3: Esferoide oblato

No caso limite, em que a altura ¢ muito menor do que a largura, o mesmo apresenta forma
geométrica similar a de um filme fino.
Osborn [64] encontrou os valores individuais para os coeficiente de desmagnetizagdo

deste esferoide, sendo que a soma dos mesmos ¢ 4,
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N, =N, =—_—a 5.5

No caso limite em que r ¢ muito grande, o esferdide oblato torna-se semelhante a um filme

fino e obtemos os seguintes valores para Na, Ny e N¢

N, =4r, 5.6

5.7

Podemos observar nas relagdes acima que o coeficiente de desmagnetizacdo no plano
achatado do esferdide € praticamente nulo, enquanto que na dire¢ao normal possui um valor
constante. Assim, a magnetizacao tem uma forte tendéncia a ficar no plano para minimizar
a energia magnetostatica.

Agora, substituindo o valor obtido para o coeficiente desmagnetizante na expressao 5.3,
chegamos a uma expressao para energia desmagnetizante de um esferdide oblato com

forma geométrica similar de um filme fino:

Eu =27M2, 5.8

oblato

ou na forma vetorial,
=2z(A-M)’, 5.9

onde 1 é o versor normal ao plano definido pelos eixos longos do esferoide.
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Esferoide prolato

Como podemos observar na figura 5.4, trata-se de uma esfera alongada em uma direcao,

agora com eixos a > b =cC.

Figura 5.4: Esferoide prolato

Neste caso o fator desmagnetizante para uma amostra magnetizada na direcdo do eixo a €

dada por:

N =7 ( ! ln(r+\/r2—1)—1], 5.10

N,=N, =—2, 5.11

substituindo o valor obtido para o coeficiente desmagnetizante na expressao 5.10,
chegamos a uma expressao para energia desmagnetizante de um esferdide prolato com
forma geométrica similar aos grdos de ferro alongados, encontrados no sistema

Fe(x)/Si(111)-poliatomico:



M-u
Eprolato = _Ku (TUJ , onde 5.12

K, =—=(N, =N, )M?, 5.13

Esta energia contribuird na expressdo para energia livre, introduzindo um termo

referente a anisotropia uniaxial gerada pelos graos alongados (esferdides prolatos).

5.1.3 - Energia de acoplamento de troca.

Esta energia esta vinculada com o acoplamento que existe entre dois momentos

magnéticos Ml'e M?

s 2

como constatado nos filmes de 3 nm do sistema Fe(x)/Si(111)-

poliatomico. Esta interagdo ocorre por meio da area efetiva de contato entre cada par de

graos alongados [Figura 3.10-(b)], e a energia correspondente pode ser expressa por

E. =-J.MA-ME/M?, 5.14

sendo que Je € a constante de acoplamento [66].

5.1.4 - Energia de Zeeman

A energia de Zeeman estd vinculada com a densidade de energia associada ao campo

externo aplicado,

E =-M,-H. 5.15

zeeman S

Esta energia for¢ca a magnetizacao alinhar-se com o campo externo.

5.2 - Analise do comportamento magnético do sistema Fe(x)/Si(111)-monoatémico.
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Nesta secdo apresentaremos o modelo e a simulagdo das curvas de histerese para as
espessuras de 3, 6 e 12 nm de ferro para o sistema Si(111) monoatomico. Nao tentaremos
modelar as curvas para espessura de 1.5 nm pois as medidas de EXAFS nao foram
conclusivas em definir qual siliceto de ferro formou-se na interface.

O modelo fenomenolédgico usado para interpretar os dados experimentais do sistema
Fe(x)/Si(111)-monoatdmico, apresentados na se¢do 4.6, leva em consideragdo um filme
com morfologia granular, como observado por STM (figura 3.7), e com estrutura
cristalina cubica revelada por XAS. Para direcdo e magnitude fixas de H, negligenciando
os efeitos de ativagdo térmica e considerando sé rotacdo coerente da magnetizagdo, a

energia livre total por volume E pode ser escrita como:

E=K, (afaf +aja; +a32af)+ K, (afazzaf) 5.16

+K,(M,.n /M) =M_H,

onde K; e K; sdo as duas primeiras constantes da anisotropia cubica e os ultimos dois
termos referem-se a energia desmagnetizante ( com constante K4 ) e a energia de Zeeman,
respectivamente. O vetor unitario n representa a dire¢cao normal ao plano do filme.

Em campo aplicado nulo, sem anisotropia uniaxial, e para rotagdo da magnetizagao no
plano (111), pode facilmente ser demonstrado que a anisotropia ¢ dada s6 por K;, com eixo
facil ao longo das trés proje¢des do eixos do cubo no mesmo plano para K; positivo e ao
longo das trés projegdes do eixos do cubo no plano (111) para K, negativo.

Assumindo os valores de My, K, K;, Kg4, € H, a direcao de equilibrio estatico de M pode
ser calculada a partir da equacdo 5.16 encontrando os angulos azimutal e polar em
coordenadas esféricas para os quais a E ¢ um minimo; a proje¢do de My ao longo da direcao
do campo da a magnetizagdo do filme naquela dire¢do. O procedimento de minimizacao da
energia utilizado aqui € descrito no artigo de Cougo, et. al. [67].

Em todos calculos, para espessuras de 3, 6 e 12 nm, foram utilizados os valores usuais
de M; e K| para o ferro em temperatura ambiente, isto €, Mg = 1708 emu/cm’ e K; = 4.8 x

10° erg/cm’ [48,62]. O vetor n foi assumido como sendo paralelo a diregdo [111].
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As curvas de histerese para este sistema foram calculadas considerando que a amostra
consiste de 1800 particulas de Fe ndo interagentes com textura [111] e orientacdo cristalina
randomica no plano do filme, cada uma caracterizada pela energia como fornecida pela
equacao 5.16. Estas particulas (graos), sdo consideradas como sendo esferdides com forma
oblata. Esta forma geometrica foi assumida no modelo com base nas imagens de
microscopia de tunelamento (figura 3.7).

Como mostrado na figura 5.3, e dito na secdo 5.1.2 o esferéide com forma oblata ¢ um
elipsoide para o qual dois dos eixos principais sdo iguais, ousejaa=be c<a, se Ng, Ny e
Nc sdo os valores particulares dos fatores de desmagnetizag@o ao longo dos eixos @, b ouc,
respectivamente, Entdo Na + N + N = 4n. A constante de anisotropia desmagnetizante (a

anisotropia ¢ uma plano facil neste caso) é da forma Kq = "2( Ny + No)M,?, onde N¢ > Na.

As curvas obtidas com as simula¢des sdo mostradas na figura 5.5 com as respectivas
curvas experimentais. Os valores para K; ¢ K, assumidos no modelo foram K, = 2.56 x 10*
erg/em’ e Ko/ K; = 0.053 para todas as espessuras. Os valores de Kq em particular estdo na
tabela 5.2 e dependem da razdo entre a altura e a largura dos esferoides que por sua vez

depende da espessura do filme.

Usando a equagdo 5.2, nds podemos determinar os valores de Hg apresentados na tabela
5.2, correspondentes as constantes de anisotropia desmagnetizante de particulas com razdes
axiais c/a diferentes para cada espessura do filme. Com o acréscimo na espessura dos
filmes os graos tornam-se mais esféricos reduzindo o valor de Hy. Os valores de c/a
encontrados na tabela 5.2 apresentam uma Otima concordancia com a estimativa do
tamanho médio dos graos de ferro para cada espessura feito por STM. Assim, o numero de
parametros livres usados para modelar o comportamento magnético da amostra reduz-se s6
para um, ou seja, K, Como pode ser visto, hda um o6timo acordo entre os resultados
experimentais e as curvas modeladas para o sistema magneticamente isotropico. A pequena
discrepancia notada na quadratura das curvas pode estar associada a uma possivel interagao

entre graos nao considerada em nosso calculo.
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Curvas Te0ricas Curvas Experimentais

Magnetizagdo Normalizada, M/M
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Figura 5.5: Curvas de histerese do sistema Fe(x)/Si(111)-monoatomico obtidas
no plano por MOKE para diferentes direcGes cristalograficas do silicio e
diferentes espessuras de ferro. (a) modelo; (b) experimento.
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TABLE 5.2. Valor dos parémetros utilizados nos melhores ajustes.

Fe (nm) H g (kOe) razdo axial c/a clat+0.1
(calculada) STM
3 7.46 0,47 0,41
6 3.47 0,68 0,70
12 1.12 0,95 1.0

5.3 - Analise do comportamento magnético do sistema Fe(x)/Si(111)-poliatdmico.

Baseado nas imagens de STM e nas informagdes a respeito da estrutura atdmica obtidas
por XAS, bem como nas discussdes feitas no capitulo 4, assumimos o seguinte modelo
para descrever o comportamento magnético do sistema Fe(x)/Si(111)-poliatdmico. Vamos
considerar o filme de ferro como um sistema magneticamente heterogéneo composto de
duas partes, denotadas como A e B, constituidas por particulas magnéticas alongadas com
forma geométrica similar a um esferdéide prolato, cuja anisotropia contém os termos
uniaxial e da anisotropia magnetocristalina ctbica. As particulas de cada parte sdo todas

idénticas e alinhadas, as particulas A sdo alinhadas na direcdo [110] e as particulas B na

diregdo [112], com vetores magnetizagio M, (onde Ms =M, i=A ou B), e volumes

V;, respectivamente. Cada particula A ¢ acoplada com uma particula B somente através da
area de contato efetivo entre elas oy Para direcdo e magnitudes fixas de H,

negligenciando os efeitos de ativagdo térmica e considerando apenas rotacdo coerente da

magnetizacdo, a energia livre total deste sistema ¢

E = VAEA + VBEB + O-CffEint 5.17

As energias individuais E;j sdo da forma
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Wi 22 2 2 2 2 (2,2 2
E =K (al,iaz,i T +053,i0‘1,i)+ K, (al,iaz,iaa,i)

K (MU /ML) K (MU /ML) M,

onde K| e K, sdo as duas primeiras constantes da anisotropia cibica, K, sdo as

constantes da anisotropia uniaxial e os ultimos dois termos referem-se a energia
desmagnetizante (com constantes K ") e & energia de Zeeman, respectivamente. Os vetores

unitarios Uj e N representam os eixos da anisotropia uniaxial e a dire¢do normal ao plano do

filme respectivamente. O ultimo termo na Eq.(5.17), isto &,
E, =-J.M}-MZ/M2, 5.19

¢ a energia de acoplamento de troca com Jeg sendo a constante de acoplamento

ferromagnético efetiva.

Os campos efetivos usados sdo os de anisotropia cubicas, H;=2K//M, e

H) =2K}/M,, o campo de anisotropia uniaxial H=2K!/M_, o desmagnetizante

efetivo (o qual contém qualquer contribui¢dao da anisotropia de superficie), HjﬁI =4zM ",

e o de acoplamento de troca, H. = 0,4 J; /(V,My ). Para rotagdo da magnetiza¢do no plano

(111), a anisotropia cubica ¢ dada s6 por K,. Entretanto, para sistemas com superficies

vicinal, K; também deve ser levado em conta na equagdo 5.3. Pois nestes casos, U, || [1 TO] e
Ug Il [115] , € 0 desvio de 0,5° da superficie vicinal deve ser levado em conta considerando

os angulos polar e azimutal de N como sendo 55.2° e 45°, respectivamente.

As curvas obtidas com o modelo tedrico sdo apresentadas na figura 5.6 juntamente com
as respectivas curvas experimentais, onde podemos verificar uma 6tima concordancia na
forma das curvas. Os resultados incluem simulagdes ao longo de diferentes diregdes
cristalograficas, para as trés espessuras estudadas. Os parametros ndo comuns a todas

espessuras utilizados neste ajuste estao na tabela 5.3.
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Figura 5.6: Curvas de histerese do sistema Fe(x)/Si(111)-poliatbmico obtidas

no plano por MOKE para diferentes direcdes cristalogréaficas do silicio e

diferentes espessuras de ferro. As linhas cheias sao referentes ao modelo e
as pontilhadas ao resultado experimental.

TABLE 5.3: Parametros utilizados nos melhores ajustes.

Fe (nm) H{ (Oe) H{ (Oe) He (Oe) AN
3 9 13.5 3.8 1.5
6 0 41 0 _
12 0 55 0
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No caso da espessura de 3 nm, o modelo consegue reproduzir a tendéncia das dire¢des
[110] e [112] serem eixos preferenciais da magnetizagio. A caracteristica principal é a alta

remanéncia em ambas as diregdes. Este comportamento esta diretamente relacionado com o
crescimento preferencial do ferro ao longo destas duas dire¢des como mostrado na figura

3.8 (b). Além disso, os campos coercivos das curvas sao muito bem ajustados pelo modelo.
Ao longo da diregdo [110] o valor é 1/3 inferior ao valor encontrado na diregdo [112]. O

sucesso no ajuste dos campos coercivos depende da inclusdo do termo de interagdo. Este
resultado serd melhor elucidado com o ajuste do campo coercivo em fungdo do angulo,
onde verifica-se que pequenas variagdes no valor de Hg produzem grandes variagdes no
valor de Hc . Os dados apresentados para amostra Fe(3 nm)/Si(111)-poliatdbmico encontra-
se descritos no artigo de Cougo, et. al. [68].

Para espessura de 6 nm, o modelo confirma a tendéncia da diregdo [1-10] ser um eixo

duro da magnetizacdo (histerese caracteristica com baixa remanéncia e coercividade). Ja
para a diregdo [112], o modelo reproduz o lago aproximadamente quadrado caracteristico
de um eixo facil. Os parametros utilizados neste ajuste estdo na tabela 5.3, onde podemos
verificar um forte incremento no valor de  H¢ ||[112] (H? = 41 Oe). Este valor foi
assumido na simulagdo em acordo com o incremento no tamanho da nanoestrutura ao longo
da diregdo [112] [figura 4.9 (c)].

Por fim, para espessura de 12 nm foi assumido na simulagdo que H” || [ITO] e Hg sdo
iguais a zero. Isto se deve ao fato da estrutura morfoldgica apresentar graos alongados
exclusivamente na dire¢io [112]. Para esta espessura em particular temos apenas uma

anisotropia uniaxial competindo com a anisotropia magnetocristalina.

Ainda observando os detalhes da simulagdo, pode ser verificada uma pequena
discrepancia nos valores de campo coercivo, ao longo da dire¢ao [112] nas espessuras de 6

e 12 nm. Possivelmente esta discrepancia esta associada a formagdo momentanea de
dominios magnéticos, causando a reversdo da magnetizagdo antes do que € previsto pelo

modelo de rotagcdo coerente.
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Para uma melhor descricdo do sistema, ¢ importante ajustar também as curvas de
dependéncia do campo coercivo com a direcdo do campo aplicado. Isto serda feito
utilizando os mesmos parametros da tabela 5.3.

Na figura 5.7(a) mostramos a simulagdo e a curva experimental para espessura de 3 nm.
Podemos observar que o modelo consegue reproduzir muito bem os dois maximos em
torno de 0° e de 180° (15° antes e apds). Além disso, para simular os maximos em 90° e
270°, ¢ indispensavel o campo de interacdo, caso contrario o valor simulado seria bem
maior. Isto pode ser verificado no grafico polar mostrado na figura 5.8. A linha so6lida

mostra a curva simulada onde utilizamos um H_ com metade do valor 6timo para o ajuste.

Recentemente, Fu et. al [69], observou uma curva de forma muito similar para dependéncia
angular de H, em filmes de NigFey depositados em superficies vicinais de Mo, mas nao

obteve sucesso em modelar.

270

Figura 5.8: Grafico polar da dependéncia angular da coercividade para espessura de 12 nm de ferro.
Os simbolos sdo os resultados experimentais e as linhas cheias referentes ao modelo.
A linha cinza cheia para H_= 1,9 Oe e a linha preta para H = 3,8 Oe.

No caso da espessura de 6 nm os dois maximos em torno de 0° e de 180° (30° antes e
ap6s) ndo ficaram adequadamente ajustados, como podemos perceber o resultado
experimental ¢ ligeiramente mais pronunciado que os maximos simulados. Nossa hipotese ¢
que o valor nulo assumido no modelo (tabela 5.3), do campo de anisotropia uniaxial na

diregdo paralela aos degraus, ndo esteja em perfeito acordo com a morfologia. Percebe-se
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180 270

Figura 5.7: Dependéncia angular do campo coercivo com a diregdo do campo aplicado
para o sistema Fe(x)/Si(111)-poliatdmico. O angulo 0 é definido como // a dire¢io[1-10].
As linhas cheias sdo referéntes ao modelo e as pontilhadas ao resultado experimental.
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uma pequena projecio dos grios ao longo da diregdo [110], entretanto se assumirmos um

valor diferente de zero surge um degrau na curva de histerese obtida na dire¢io[112], algo

que nao verifica-se no experimento.

No caso da espessura de 12 nm tanto a simulagdo quanto o experimento apresentam
uma curva caracteristica de um comportamento puramente uniaxial, exceto o fato que a
presenca de um eixo duro magnetocristalino para o = 90° e 270°, reduz o valor da
coercividade.

Em resumo, a andalise dos resultados mostra que para obter-se uma interpretaciao
adequada das multiplas componentes da anisotropia magnética ¢ fundamental uma analise
minuciosa do comportamento morfoldgico, estrutural e magnético do sistema. Foi
necessario levar em conta as seguintes fatores: influéncia do substrato, sistema de
deposi¢ao, desvio no plano de crescimento do cristal e interagdo por acoplamento entre as

particulas.
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6 — Conclusodes

Neste trabalho estudamos o comportamento morfoldgico, estrutural e magnético de
nanoestruturas de ferro, crescidas a partir de superficies vicinais de Si(111). No decorrer
do trabalho, introduzimos no LAM a técnica de preparo de superficies hidrogenadas de
silicio com a formagdo de degraus atomicos. Utilizamos diferentes técnicas no preparo e na
caracterizacao morfologica, estrutural e magnética das amostras, dentre as quais destacam-
se: o sistema de deposicdo RF-“Sputtering”, as microscopias de forga atdmica e de
tunelamento, a espectroscopia de absorc¢ao de raios-X, o magnetometro de efeito Kerr, entre
outras. Apds, investigamos as amostras com diferentes técnicas e utilizamos um modelo
fenomenologico para a analise do comportamento magnético.

Como resultado deste trabalho trés artigos foram publicados [36, 67-68]. A seguir,
destacaremos os principais resultados deste trabalho, bem como algumas sugestdes a
respeito da continuidade do mesmo.

Inicialmente, como verificado nas imagens de AFM, atingimos o proposito inicial de
preparar superficies de silicio e conseqiientemente substratos com um arranjo
bidimensional auto-organizado. Também foi possivel classificar os substratos em dois
tipos: Si(111)-monoatomico e Si(111)-poliatdmico. O primeiro apresentou degraus com
altura maxima de 0,31 nm, equivalente a um plano atdmico. J& o segundo possui uma
topografia bastante distinta e observamos degraus poliatdmicos com altura de 1,8 nm.

Com base no comportamento morfoldgico das nanoestruturas de ferro obtidas durante

os ensaios preliminares de deposicdo dos filmes nos substratos Si(111)-monoatdmico e
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Si(111)-poliatdmico, verificamos que o sistema de deposicdo estava induzindo uma
anisotropia, favorecendo o crescimento preferencial de graos. Este fato permitiu explorar o
uso combinado da superficie com degraus poliatdbmicos e a anisotropia induzida no sistema
de deposicao com vistas a obtengao de sistemas auto-organizados.

Investigando os filmes crescidos em substratos com degraus monoatémicos (sem a
interferéncia do sistema de deposicdo), verificamos que o substrato ndo exerce uma
influéncia significativa na morfologia das nanoestruturas de ferro, ou seja, os graos se
distribuem de maneira aleatéria na superficie. Logo o uso combinado deste padrao de
substrato com a técnica de deposicdo RF-“Sputtering” ndo mostraram-se adequados para
obtencdo de nanoestruturas ferromagnéticas auto-organizadas. Quanto a estrutura
cristalografica, verificou-se por EXAFS que as espessuras de 3 e 6 nm apresentam uma
estrutura cristalografica bcc com uma pequena desordem. Ja o espectro relativo ao filme de
1,5 nm indica a possivel formagdo de um siliceto, como conseqiiéncia da difusdao na
interface Fe/Si.

A caracterizagdo magnética da amostra de 1,5 nm crescida no substrato Si(111)-
monoatdmico, mostra um comportamento magnético caracteristico de um sistema
superparamagnético. A curva obtida com o MOKE nado satura em altos campos e a
remanéncia ¢ muito baixa. J4 nos filmes com espessuras de 3, 6 ¢ 12 nm, os lagos de
histerese apresentaram um incremento na coercividade mas em contrapartida uma redugao
na remanéncia magnética em fungdo da espessura. Independentemente das espessuras a
resposta magnética, no plano ao longo de diferentes dire¢des, ndo apresentou uma
anisotropia magnética significativa. Este fato pode ser correlacionado com a distribuicao
aleatoria dos graos de ferro.

O modelo fenomenolégico utilizado para interpretar o comportamento magnético
mostrou-se bastante satisfatorio. A simulacdo das curvas de histerese foi realizada
utilizando valores usuais de K;, K, e M para o ferro em temperatura ambiente. O pardmetro
livre foi Kp, pois depende da razdo entre a altura e a largura dos graos de forma oblata que
por sua vez dependem da espessura.

Nos filmes depositados sobre o substrato com degraus poliatdmicos, excluindo-se o de
espessura 1,5 nm, observou-se um importante padrdo de auto-organiza¢dao no crescimento

do ferro. Para a espessura de 3 nm o estudo morfolégico mostra que os graos crescem

81



preferencialmente em duas direcdes, paralela e perpendicular aos degraus,
simultaneamente, sendo que cada par de graos apresenta uma area efetiva de contato. Para
o limite de espessura superior estudado (12 nm), os filmes apresentaram uma periodicidade
proporcional a largura dos degraus do substrato. Os graos cresceram de forma alongada
com dimensoes bastante proximas a largura do degrau (180 nm), como verificado também
na espessura de 6 nm, ou seja, o0 comprimento dos graos fica limitado entre dois degraus.
Foi possivel interpretar que o padrdo de graos alongados estd associado a anisotropia
induzida no sistema de deposi¢do e ao padrao de degraus do substrato Si(111)-poliatdmico.
O fato da altura dos degraus ser maior que uma camada atomica ¢ interessante ¢ desejado,
pois sua influéncia estende efeitos, presentes até o momento, somente no regime de filmes
ultrafinos.

O uso combinado da anisotropia induzida pelo sistema RF-“Sputtering” durante a
deposicdo e a topologia do substrato Si(111)-poliatdmico, até onde conhecemos na
literatura, nao havia sido explorado como um meio para obtengdo de nanoestruturas auto-
organizadas.

Quanto a caracterizagao estrutural, verificou-se por EXAFS que as espessuras de 3 ¢ 6
nm apresentam uma estrutura cristalografica bcc com uma certa desordem. No entanto o
filme de 1.5 nm apresentou um espectro caracteristico de um 6xido de ferro.

A resposta magnética do filme de 1,5 nm foi nula. Esta resposta nula foi interpretada
como uma conseqiiéncia da oxidagcdo do material, algo verificado por EXAFS. No caso da

espessura de 3 nm verificamos que os eixos preferenciais da magnetizacao coincidem com

as diregdes preferenciais de crescimento do ferro [110] e [112]. Ja para as espessuras de 6

e 12 nm, o eixo preferencial da magnetizagao € o eixo [112], ou seja, verificamos uma forte

relacdo entre a morfologia e a resposta magnética destes sistemas.

O modelo fenomenolédgico, utilizado para interpretar os dados experimentais da
magnetiza¢do, mostra, no caso da amostra de 3 nm, que ¢ indispensavel a inclusdo dos
termos referentes a energia de troca entre os pares de graos perpendiculares entre si, € a
coexisténcia de anisotropias cubicas e uniaxiais. Ja para as espessuras de 6 ¢ 12 nm, o

modelo confirma a tendéncia da diredo [112] ser um eixo facil da magnetizagio, ou seja,

paralelo a diregdo preferencial de crescimento do ferro.
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Desta forma conseguimos transpor as etapas planejadas na introdu¢do deste trabalho, ou
seja:

I - Introduzir a técnica de preparo de superficies hidrogenadas de silicio, com a

formacao de degraus atdmicos;

I - Estabelecer as técnicas e ferramentas adequadas para o crescimento das

nanoestruturas;

III - Investigar e correlacionar as propriedades morfologicas, estruturais e magnéticas e,
principalmente, buscar uma interpretagcao para o comportamento magnético, utilizando um
modelo fenomenolégico.

Cabe ainda destacar, com relagdo aos itens planejados, a importancia fundamental da
introdu¢do no LAM (IF-UFRGS) da técnica de preparo superficies hidrogenadas com a
formacdo de degraus em escala atdmica, sem a qual este trabalho ndo seria possivel.
Destaca-se também, na etapa de preparo e caracterizacdo dos filmes, a participagdo no
aprimoramento do sistema de deposi¢ao “sputtering” e na constru¢ao do magnetometro de
efeito Kerr; sistemas construidos no proprio LAM, e que possibilitaram a realizagdo deste
trabalho.

Como sugestoes para continuidade deste trabalho, destacamos: a investigacdo mais
detalhada do uso combinado da anisotropia induzida pelo sistema RF-“Sputtering” durante
a deposicao e a topologia do substrato Si(111)-poliatdmico. Os resultados apresentados até
o presente momento mostram evidéncias claras de um padrao ordenado de nanoestruturas, e
motivam outros estudos como investigacdo desses sistemas com as técnicas de magneto-

resisténcia e de tunelamento por spin-polarizado.
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