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Resumo

O tema deste estudo é a investigacao de fenomenos magnéticos em multi-camadas
metdlicas compostas por camadas ferromagnéticas (FM), antiferromagnéticas (AF) e
nao magnéticas (NM). Foram fabricadas por sputtering bicamadas FM/AF (Py/IrMn)
que apresentam o fendémeno de exchange bias e valvulas de spin (FM/NM/FM/AF -
Py/Ru/FeCo/IrMn) que exibem acoplamento bilinear entre as camadas FMs. Foram ex-
plorados os efeitos da inclinacao da amostra em relacao a direcao de evaporacao e também
da acdo de um campo magnético aplicado durante o crescimento dos filmes. Amostras
preparadas sob essas condi¢oes podem apresentar fortes anisotropias uniaxiais e o controle
de tais propriedades é de grande interesse. As propriedades magnéticas desses sistemas
foram caracterizadas por meio da técnica de ressonancia ferromagnética (FMR). Destas
medidas obtém-se dois parametros importantes: o campo de ressonancia ferromagnética
(H R), cuja analise da dependéncia angular (H R X gb) permite quantificar os campos efe-
tivos de anisotropias magnéticas; e a largura de linha (AH ), que fornece os mecanismos
de relaxacao da magnetizacao pela estudo da sua dependéncia angular (AH X gb) Foi
desenvolvido um método que permite controlar a dire¢ao da anisotropia de exchange bias
em bicamadas FM/AF fabricadas por deposi¢ao obliqua assistida por campo magnético
(ﬁo). Verificou-se que a inclinacao entre a direcao de evaporacao e a normal ao subs-
trato é determinante na direcao do eixo de anisotropia uniaxial da camada ferromagnética
devido ao efeito de self-shadowing. A primeira camada FM depositada (Py) cresce mag-
netizada paralelamente ao campo aplicado. Ao depositar o material antiferromagnético
(IrMn), os momentos magnéticos das suas primeiras camadas se alinham ao do Py por
interacao de troca, e o restante dessa camada cresce com direcao bem determinada de
anisotropia antiferromagnética. Valvulas de spin foram fabricadas sem campo magnético
aplicado em um sistema magnetron sputtering que possui duas inclinacoes fundamentais
com forte influéncia sobre as propriedades das amostras: (i) inclinagdo entre as fontes
magnetrons e o substrato, esta é responsdvel por induzir forte anisotropia uniaxial; (ii)
angulo entre as magnetrons adjacentes, esta é responsavel por induzir eixos de anisotro-
pia uniaxial nao colineares. A nao colinearidade induzida das anisotropias magnéticas foi
identificada e quantificada por medidas de FMR. Este trabalho mostra a possibilidade de
se projetar e fabricar valvulas de spin com dire¢oes bem determinadas dos eixos uniaxiais

das camadas ferromagnéticas.



Abstract

The theme of this work is the investigation of magnetic phenomena of metallic multi-
layers composed of ferromagnetic (FM), antiferromagnetic (AF) and nonmagnetic (NM)
layers. We have fabricated by sputtering FM/AF (Py/IrMn) bilayers, which present ex-
change bias and spin valves (FM/NM/FM/AF - Py/Ru/FeCo/IrMn) that exhibit bilinear
coupling between FMs layers. The effects of the tilt angle of the sample relative to the
evoparation direction as well as the influence of a magnetic field applied during film growth
were explored. Samples prepared under these conditions may show strong uniaxial aniso-
tropy and the control of such properties is of great interest. Magnetic properties of these
systems have been characterized by ferromagnetic resonance (FMR). These measurements
yield two important parameters: the ferromagnetic resonance field (H R), whose analysis
of the angular dependence in film plane (H R X gb) allows the determination of the effective
magnetic anisotropy field; and the line widths (AH ), which provide the magnetization
relaxation mechanisms by studying its angular dependence (AH X qb) A method was
developed to control the direction of the exchange bias anisotropy in FM/AF bilayers
fabricated by oblique deposition assisted by magnetic field (ﬁo). It was found that the
inclination between the evaporation direction and the substrate normal determines the
uniaxial anisotropy direction of the ferromagnetic layer due to the self shadowing effect.
The first deposited FM layer (Py) grows magnetized parallel to the applied field. By de-
positing the antiferromagnetic material (IrMn), the magnetic moments of its first layers
allign to the Py layers by the exchange interaction, and the rest of this layer grows in
a well-determined direction of antiferromagnetic anisotropy. Spin valves were fabricated
without an applied magnetic field in a magnetron sputtering system which has two fun-
damental inclinations, with strong influence on the sample properties: (i) the tilt angle
between the magnetron sources and the substrate, which is responsible to induce strong
uniaxial anisotropy; (ii) the angle between adjacent magnetrons, which is responsible to
inducing noncollinear uniaxial anisotropy axes. The induced non-collinearity of the mag-
netic anisotropies was identified and quantified by FMR measurements. This work shows
the possibility to design and fabricate spin valves with well-defined directions of the axes

of the uniaxial ferromagnetic layers.



Capitulo 1
Introducao

Pesquisas envolvendo magnetismo fazem parte de um campo muito fértil e ativo da
Fisica da Matéria Condensada. Este campo é responsavel por proporcionar revolugoes
nos costumes da sociedade, que vao desde a invencao da bussola, que foi um importante
instrumento para navegacao no inicio da era moderna, a descoberta das correlagoes en-
tre eletricidade e magnetismo, da qual fez surgir, por exemplo, os motores e geradores
elétricos. Nas décadas de 1920 e 1930 o surgimento da mecanica quantica possibilitou a
compreensao das propriedades atomicas da matéria, e resultou em um forte progresso na
ciéncia e engenharia de materiais. A partir da década de 1970 ocorreram enormes evo-
lugoes na sintese de materiais magnéticos, possibilitando a fabricacao de novos materiais
com composi¢ao quimica, espessura e estrutura cristalina bem determinadas, resultando
na descoberta de novos fendomenos magnéticos e aplicagoes tecnoldgicas. Foram descober-
tos materiais com interagoes em superficies planas (filmes finos com dimensao “d” igual
a 2) ou ou em cadeias lineares (fios com dimensao “d” igual a 1) e com ordenamentos
complexos (sistemas modulares). Dentre estes materiais, filmes finos compostos por mul-
ticamadas metdlicas magnéticas sao até os dias atuais objetos de intenso estudo, tanto
do ponto de vista experimental quanto tedérico. Essas pesquisas sao motivadas por po-
tenciais aplicagcoes tecnoldgicas e por interesses cientificos, pois estes sistemas possuem
diversos fenomenos magnéticos interessantes decorrentes de efeitos de superficies e inter-
faces. Como exemplo, destacam-se as bicamadas FM/AF, compostas por duas camadas:
uma ferromagnética (FM) e outra antiferromagnética (AF). Esta estrutura pode apresen-
tar um deslocamento em campo no ciclo de histerese, comportamento conhecido como
exchange bias [1], além do aumento da coercividade. Outra estrutura importante, conhe-
cida como valvula de spin (VS), é composta por duas camadas ferromagnéticas separadas
por um espagador metélico ndo magnético (NM). Esta tricamada (FM/NM/FM) apre-

senta propriedades magnéticas singulares devido ao acoplamento de troca indireto entre



as camadas FMs através da camada NM (acoplamento bilinear [2] e biquadratico [3]) e
ao efeito de magnetorresisténcia gigante (GMR) [4]. Devido a descoberta da GMR em
1988 [4], Peter Griimberg e Albert Fert foram laureados com o Prémio Nobel de Fisica em
2007 [5]. Inicialmente, esse efeito foi verificado em baixas temperaturas para multicama-
das [Fe(3nm)Cr(0,9nm)]4 fabricadas por epitaxia por feixe molecular (MBE). Apés a
produgao de multicamadas por sputtering e o efeito de GMR ser verificado a temperatura
ambiente [6, 7], iniciou-se uma onda de investigagoes experimentais e tedricas sobre feno-
menos de transporte dependentes do spin [8, 9]. A funcionalidade de uma valvula de spin
ocorre devido a mudanca da resisténcia elétrica de acordo com a direcao das magnetiza-
¢oes das camadas FMs. A resisténcia elétrica é baixa quando ambas as magnetizacoes das
camadas ferromagnéticas estao na mesma direcao e sentido, e é alta quando as magneti-
zagoes estao em sentidos opostos. Fenomenologicamente a variagao de resisténcia elétrica
(AR) é proporcional a (1 — cos(A#)), onde A é o angulo entre as magnetizagoes ad-
jacentes. A GMR depende da orientacao relativa entre magnetizacoes e da composicao
quimica, espessura e rugosidade na interface do material NM. Sistemas compostos por
multicamadas acopladas por exchange podem alcancar uma variacao de resisténcia A%é%
da ordem de 100%. A figura 1.1 representa a variacdo da resisténcia elétrica (AR) em
fungao do campo magnético aplicado para uma valvula de spin Pu/Cu/Py/IrMn. Em
altos valores de campo magnético aplicado a magnetizacao da amostra esta totalmente
saturada. A medida que o campo diminui a magnetizacao da camada presa inicia sua
reversao. Quando as duas magnetizagoes ficam antiparalelas (regiao do plato) o sinal de
GMR é maximo. A magnetizagao da camada livre é saturada em torno de campos nu-
los e para valores negativos de campo as duas magnetizacoes estao novamente alinhadas

(resisténcia baixa). Observe a alta intensidade do campo coercivo da camada presa, este

comportamento é caracteristico do acoplamento de exchange bias.

Dispositivos baseados em GMR foram rapidamente aplicados na industria de gravacgao
magnética como sensores magneto-resistivos em cabegas de discos rigidos (HDs)[11-14].
Foi nesta area de gravacao magnética que ocorreu a maior expansao comercial de materi-
ais magnéticos nos ultimos anos, o grande sucesso dessa aplicagao ocorre devido ao baixo
custo, nao-volatilidade, alta densidade, e capacidade quase ilimitada de gravar e regravar
informagoes. Esta tecnologia esta presente na crescente proliferacao do uso de computado-
res. A Fundacao Getulio Vargas realiza anualmente a 25 anos pesquisas visando retratar o
mercado de Tecnologia da Informacao (TI), em 1988 o Brasil tinha 1 milhao de computa-
dores e em 2014 esse numero chegou a 136 milhoes, ou seja, dois computadores para cada
trés habitantes. Estima-se que no ano de 2014 foram vendidos 24,8 milhoes de unidades
(uma por segundo), e a perspectiva é que em 2016 exista um computador por habitante no

Brasil [15]. Um dos fatores que contribuiu para esse crescimento foi o prego dos HDs, que
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Figura 1.1: Medida da variacao de resisténcia elétrica para uma valvula de spin com campo paralelo a
direcao de eixo facil das camadas ferromagnéticas, note que valores positivos de campos correspondem ao
sentido oposto do campo efetivo de ezchange bias. Esta VS é composta por Py(12 nm)/Cu(4,5 nm)/Py(12
nm)/IrMn(12 nm)[10].

vem sofrendo uma reducao exponencial em seu custo. Aliado a esse crescimento, o mundo
vem experimentando um aumento da capacidade de armazenamento de dados. Em 2005
Mark Kryder estabeleceu que a capacidade de armazenamento dos discos rigidos dobra
a cada ano (isto ficou conhecido como Lei de Kryder). Essa taxa supera o aumento da
velocidade de processamento, que de acordo com a ler de Moore duplica a cada 18 meses,
este cenario indica que a capacidade de dados armazenados em equipamentos compu-
tacionais vem crescendo além da capacidade de processamentos desses dados [16]. Em
2011 os discos rigidos foram utilizados para armazenar 70% dos dados [17], porém essa
tecnologia vem perdendo espago para dispositivos de armazenamento em estado sélido,
pois estes consomem pouca energia elétrica, sao menores e robustos, porém, estes sao bem
mais caros. Também existem pesquisas buscando novas aplicagoes, como em memorias
de acesso aleatérios (MRAM - Magnetic Random Access Memory) [18, 19] e bio-sensores
[20, 21]. Surgiu assim um novo campo de pesquisa, a spintronica, que explora o grau de
liberdade de spin do elétron em adigao a sua carga. As referéncias [22-27] fazem parte de
uma edicao especial “Nature Materials Insight - Spintronics” fornecendo uma visao geral

dos ultimos avancos nesta area de pesquisa.

Em vista das motivagoes apresentadas, o foco do presente estudo é a investigacao de



fenomenos magnéticos em multicamadas heterogéneas compostas por metais FM, NM e
AF. Foram investigadas as propriedades magnéticas de bicamadas FM/AF e valvulas de
spin (FM/NM/FM/AF) produzidas por sputering. As ligas que compoes as camadas fer-
romagnéticas sao Permalloy - Py (Nig; Fejg) e FeCo (CogoFeqo). A liga antiferromagnética
¢ composta por IrgoMngy (IrMn). A buffer layer e a camada protetora sao compostas
por Cobre. Este método de deposicao utiliza equipamentos de alto vacuo e permite a
fabricacao de multicamadas em condicoes controlaveis de composi¢ao quimica, espessura,
pressao, temperatura, geometria da evaporacao e campo magnético aplicado durante a
deposicao. A combinacao desses parametros de evaporacao influencia diretamente na in-
tensidade e na direcao das anisotropias magnéticas das amostras. Nesta tese os efeitos
da geometria de deposi¢ao (inclinacao da amostra em relagao a direcao de deposicao e
o angulo entre as fontes evaporantes) sao fortemente explorados, como por exemplo, a
inducao e controle das direcoes das anisotropias magnéticas. Para caracterizar as propri-
edades magnéticas, foi utilizada a técnica de ressonancia ferromagnética (FMR), definida
como absorc¢ao ressonante da radiacao eletromagnética por um material ferromagnético,
quando na presenca de um campo magnético externo. A FMR é uma poderosa ferramenta
na exploracao dos fendmenos magnéticos presente em filmes finos; com ela é possivel ob-
ter os valores de campos efetivos de anisotropia e investigar os mecanismos de relaxagao
magnética. Propriedades estruturais, morfoldgicas e inomogeneidades afetam diretamente
o comportamento da dependéncia angular da ressonancia e da largura de linha, logo a
FMR também ¢ utilizada como técnica complementar no controle da qualidade dos filmes.
Os resultados experimentais foram analisados considerando modelos fenomenoldgicos para

quantificar e interpretar as anisotropias e os mecanismos de relaxacao.
Os capitulos que se seguem sao organizados da seguinte forma:

No Capitulo 2 sao apresentados os principais modelos magnéticos para a descri¢ao dos
sistemas estudados. As energias magnéticas que contribuem para a obtencao das proprie-
dades magnéticas de filmes simples e multicamadas sao descritas em detalhe. O fenomeno
de exchange bias e os acoplamentos bilinear e biquadratico (e outros) sdo discutidos para

se obter a expressao da energia livre magnética para a estrutura de valvula de spin.

O Capitulo 3 contém uma descricao das técnicas experimentais utilizadas na fabrica-
cao e caracterizagao de amostras: (i) Deposigdo por evaporacao catédica ou sputtering,
utilizada para preparar as estruturas magnéticas estudadas; (ii) Ressonéncia Ferromag-
nética (FMR), utilizada para caracterizar os campos efetivos de anisotropias magnéticas
e estudar os mecanismos de relaxacao magnética das amostras. Também é apresentada a
abordagem matemadtica utilizada para a interpretacao dos resultados experimentais [28].

Para o ajuste tedrico da dependéncia angular do campo de ressonancia em FMR (relagao



de dispersao) sao demonstradas as adaptagoes realizadas para inclusdo dos efeitos de nao
colinearidade entre os eixos de anisotropia induzidos durante a fabricacao das multicama-

das.

No Capitulo 4 serao apresentados os principais resultados obtidos por FMR para bi-
camadas FM/AF e valvulas de spin fabricadas por sputtering com incidéncia obliqua.
No Capitulo 5 é apresentado um resumo dos resultados obtidos e das perspectivas para

préximos trabalhos.

Além dos projetos envolvendo o estudo de multicamadas por ressonancia ferromag-
nética, foram realizadas diversas atividades de instrumentacao envolvendo auxilio na
manutengao, projeto e construcao de equipamentos laboratoriais para ultra-alto-vacuo.
Também foram automatizadas, por meio de programacao Labview as seguintes técnicas
experimentais: Magnetometria Kerr (MOKE), Difracao de Elétrons de Baixa Energia
(LEED) e Espectroscopia de elétrons Auger. Nos Apéndices Al a A5 estao listadas as
publicacoes desta tese e dos trabalhos em colaboracao, que foram desenvolvidos durante

o periodo de doutoramento.



Capitulo 2

Energia magnética em filmes finos e

multicamadas magnéticas

2.1 Introducao

Neste capitulo, serao apresentadas e discutidas as energias magnéticas presentes em fil-
mes finos ferromagnéticos (FM) e multicamadas magnéticas. Os resultados experimentais
serao interpretados através da minimizacao da energia livre magnética total do sistema,
fornecendo a posicao de equilibrio da magnetizacao em funcao das propriedades anisotré-
picas da amostra e do campo magnético aplicado. Anisotropia magnética é a existéncia
de uma direcao preferencial para o alinhamento dos momentos magnéticos. A anisotropia
pode decorrer de varios fatores, tais como: estrutura cristalina, forma da amostra, tensao
interna, efeitos de superficies e/ou interfaces. Nas proximas secoes, serdo apresentados
separadamente os termos de energia correspondentes as anisotropias magnetocristalinas
cubica e uniaxial, de desmagnetizacao, de superficie, e Zeeman. Também serao discuti-
das as energias para filmes compostos por multicamadas metélicas. Serao apresentadas as
energias que contribuem para o fendmeno de exchange bias em uma nanoestrutura do tipo
bicamada FM/AF. Discutiremos ainda a energia de troca entre camadas ferromagnéticas
para uma tricamada composta por duas camadas ferromagnéticas separadas por camada
metdlica nao magnética (FM/NM/FM). Por fim, serd descrita a energia livre magnética

para a estrutura de valvula de spin estudada.



2.2 Anisotropia Magnetocristalina

A energia magnetocristalina em materiais magnéticos é atribuida a interagao spin-
orbita entre os spins de cada atomo com a rede cristalina do material. Em decorréncia
disto, existem direcoes preferenciais para o alinhamento dos momentos magnéticos. Nas
curvas de magnetizacao em funcao do campo magnético para materiais ferromagnéti-
cos ou ferrimagnéticos monocristalinos, observa-se que existem certas direcoes de eixos
cristalogréficos onde campos menos intensos (mais intensos) sdo requeridos para saturar a
magnetizacao do sistema, estas dire¢oes sao conhecidas como eixos faceis de magnetizacao
(eixos duros de magnetizacao) [29-31]. Na Figura 2.1 é apresentada a resposta da mag-
netizagao para um monocristal de ferro na fase cubica de corpo centrado (CCC) sob um
campo magnético aplicado nas diregoes [100] (eixo facil), [110] (eixo intermedidrio) e [111]
(eixo duro). Para baixos campos, a magnetizagao na dire¢ao [100] é muito maior que nas

demais diregoes. Este comportamento é conhecido como anisotropia magnetocristalina.
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Figura 2.1: Curvas de magnetizagao para ferro ctibico de corpo centrado para as diregoes cristalograficas
[100], [110] e [111]. O eixo ficil estd na diregdo [100], ou seja, a magnetizacao de saturagao é alcancada
com a aplicagdo de um campo magnético de menor intensidade em relacdo as demais diregoes [32].



Neste trabalho sera utilizada a abordagem fenomenolégica devido a sua simplicidade
e por fornecer os coeficientes experimentais, considerando a energia magnetocristalina
como uma expansao em série de poténcias das componentes da magnetizacao, e levando
em conta a simetria do material. A direcao da magnetizacao ni = ]\_/[>/||M|| = (a1, g, a3)
em relacao aos eixos coordenados pode ser escrita como fungao dos cossenos diretores «

dados por

a1 = senf coso,
ay = senfseno, (2.1)

a3 = cosb,

onde ¢ e 6 sao os angulos azimutal e polar em coordenadas esféricas, respectivamente (ver
Figura 2.2).

Figura 2.2: Vetor magnetizacao em relagao aos eixos cartesianos em coordenadas esféricas.

Logo, a densidade de energia magnetocristalina por unidade de érea (E¢,;s) serd escrita

por uma expansao em séries de poténcias em funcao das componentes da magnetizagao

(m = (a1, as,a3)):

ECris(ala Qg 063) = E0+Z széZ—i‘Z bijOéiOéj—i‘Z bijkOéiOéjOék—i‘ Z bijklOQ'OéjOékOél—i‘..., (22)

i’j i7j7k i7j7k’l



onde os termos Ey, b;, b;j, bijk..., correspondem as amplitudes da energia magnetocristalina

cubica de ordem zero, um, dois, tres..., respectivamente.

A energia magnetocristalina depende da direcao da magnetizagao, porém, ela é in-

dependente do sentido da mesma. Logo, os termos impares da Equacao (2.2) devem
- —

ser desconsiderados para garantir que E(M) = E(—M) ou E(a;) = E(—«w;). Portanto,

podemos reduzir a expansao para a densidade de energia para:

Ecris(on, ag, a3) = EoJrE bijoo;+ E by i 0 00+ g bs jlmn 06 O Ot O Oty Qg - ...

1;7]' i7j7k7l i7j7k7l7m7n

(2.3)

2.2.1 Sistemas cubicos

Para encontrarmos a equacao da energia magnetocristalina ctbica, comegaremos ex-

pandindo o segundo termo da Equagao (2.3):

Z bijao; = bna%+52204§+53304§+(b12+521)041042+(5134—531)041043‘1‘(523+b32)042043- (2.4)
4,J

Como o minimo de energia depende apenas da direcao de magnetizacao, nao levando

, — —
em conta o sentido (E(M )=E(-M )), os termos cruzados devem ser tomados como
nulos (b;; = 0 para i # k). Em sistemas ctibicos, os termos i = 1, 2 e 3 sao indistinguiveis,

logo b1; = bgs = bsz. Entéao, a Equagao (2.4) pode ser reescrita como:

Z bijaicy; = bu(af; + a3y + a3y). (2.5)
i?j
Fazendo um procedimento semelhante ao anterior para o terceiro e quarto termo da Equa-

¢ao (2.3), obtemos as seguintes expressoes:

4 4 4 2 2 2 2 2 2
E bi j koo = bpng(af + a5 + az) + 6biiaa(0as + ajas + asa3), (2.6)
i7j7k7l

§ : 6 6 6 2 4 4 2 2 4
bi7j7k7l,m,na,-ajakoqaman :b111111(0é1 + (07} + 053) + 156111122(a1a2 + (e 2o % + [0 Ze%
i?.j?k?l’m’n

+ O!%Oég + Ckg@g) + 90b1122330¢?0¢§a§, (27)

Note que todos os termos com expoentes impares foram tomados como nulos para garantir

— —
que E(M) = E(—M). Para simplificar essas equagoes sao tomadas as seguintes relagoes



matematicas baseadas na condi¢ao de normalizacao, pois esta corresponde ao mdédulo do
vetor unitario 7 [33]:

1 = af) + ag, + ajs, (2.8)

2 2 2 2

1= (a}, + a3+ 0453) =af +a;+ oé + 2(afas + a%ag + aza3), (2.9)

2 2 2 \3 6 6 6 2.2 2 2 4 4 2 2 4

atas + ajas + ayad), (2.10)
e multiplicando a Equagao (2.8) por afa? temos:
atas + apad = adaj — ajasa;. (2.11)

Substituindo as Equagoes (2.5), (2.6), (2.7), (2.8), (2.9), (2.10) e (2.11) em (2.3), a

densidade de energia magnetocristalina ciibica pode ser escrita como:

Cubi 4 4 4 2 2 2 2 2 2 6 6 6
Eeria™ =Eo + by + b (o] + ay + az) + 6biisx(aia; + ajaz + aza3) + b (o + oy + ay)
2 .2 2 2 4 4 2 2 4 4 2 2 4 4 2
+ 90b112233<0&1052@3) + 15[)111122(&10(2 + (0287 + Q0 + Oy + 50l + 062043>.

(2.12)

Fazendo a substituigao das relagoes matematicas envolvendo as constantes Ey € bjjkimn
por coeficientes K¢;, onde esses coeficientes sao chamados de coeficientes de anisotropia

magnetocristalina para simetria ctibica, obtém-se
Ec=Keco+ K (06120422 + a220432 + @120422) + KCQCK12CY220432.... (213)

Sabendo que Ks1 >> Ko, na maioria das vezes somente o primeiro termo da Equacao
(2.13) é considerado. Por fim s@o substituidos os valores dos cossenos diretores mostrados
na Figura 2.2 e fornecidos na Equacdo (2.1) para reescrever a densidade de energia de

anisotropia ciibica em coordenadas esféricas:
1
E.=Keco+ ZKCl (sen498en22¢ + Sen226) ) (2.14)

Dependendo do material, K¢y (erg/cm?) pode assumir valores positivos ou negativos.

Ligas metalicas que possuem anisotropia magnetocristalina desprezivel, apresentam
alta permeabilidade magnética e baixo valor para o campo coercivo. A liga conhecida

como Permalloy (Py) é composta por Fe,Ni;_, e para 0,18 < x < 0,25 apresenta ani-

10



sotropia magnetocristalina praticamente nula e alta permeabilidade magnética. Estas
propriedades fazem do Py um dos mais importantes imas moles, consequentemente com
diversas aplicagoes, desde nticleos de transformadores e até camadas livres de valvulas de
spin. Contudo, ainda nao estd claro do ponto de vista fundamental por que a anisotro-
pia magnetocristalina cibica para o Py é pequena [34], se ambos o Fe e o Ni possuem
grandes constantes de energias magnetocristalina a temperatura ambiente (K be=4,7x10°
erg/cm® e KNi=-5,7x10* erg/cm?) [35]. Pela abordagem fenomenoldgica adotada nessa
se¢ao, seria possivel combinar esses dois materiais de forma a minimizar a anisotropia mag-
netocristalina, pois K5¢ >0 implica em eixo facil ao longo da direcao [100] e eixo duro na

diregao [111], e K¥i<0 resulta no eixo facil na direcio [111] e eixo duro na direcio [100].

2.2.2 Anisotropia em Sistemas Hexagonais - Uniaxial

Sistemas hexagonais (por exemplo o Cobalto), tém o eixo facil de magnetizacao para-
lelo ao eixo c. Fazendo as consideracoes analogas as tomadas na secao anterior, o calculo
para a densidade de energia para um sistema ferromagnético hexagonal (Cobalto) é dada
por [33]:

Bl =Kno + Km(of + a3) + Kua(af + a3)? + Kgz(af + a3)’
+ Kmi(a] — a3)(a — 1afas + ay), (2.15)

os coeficientes K g; sao chamadas de constantes de anisotropia magnetocristalina uniaxial.

Escrevendo em coordenadas esféricas a Equacao (2.15), temos entao:
nglﬁ = (KHO + Ky sen?0 + Ky sen?d + Ky sen®d + Ky, sen®d cosgb...) t, (2.16)

onde t é a espessura, § é o angulo entre o eixo ¢ (diregao [0001]) e a direcao da magnetizagao
no material com anisotropia uniaxial. Consequentemente pelo fato da energia depender

somente do angulo 6 (E(f)), esta é chamada de uniaxial.
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2.2.3 Anisotropia uniaxial induzida em filmes policristalinos

Em filmes policristalinos, a anisotropia uniaxial é provocada por algum processo fisico
durante a fabricacao da amostra, atuando de forma a alterar sua morfologia, e resultando
em um eixo facil para magnetizacao. Muitos estudos envolvendo inducao e caracterizagao
desta anisotropia podem ser encontrados na literatura devido a aplicagdo em componen-
tes de micro-ondas e radio frequéncia, com objetivo de aumentar a permeabilidade e a
frequéncia de ressonancia [36-38]. Existem vérios métodos de fabricagao de amostras que
induzem um aumento do campo de anisotropia uniaxial. Os principais sao: a aplicacao de
campo magnético durante a deposicao [39-44], aquecimento com campo magnético (field

annealing) [45-47] e deposi¢ao em geometria obliqua [48-60).

Para filmes que apresentam anisotropia uniaxial no plano (9 = g), surge entao uma
dependéncia azimutal para esta energia. Para modificar a Equagao (2.17), mantendo a
condigdo F(a) = F(—«) imposta anteriormente, acrescente poténcias pares para o angulo

azimutal de modo que:
Ey(0,¢) = (Kyisen®dsen®(¢ — n) + Kyasendsen’(¢p — n)) ¢, (2.17)

onde 7 é a direcao do eixo uniaxial em relacao ao eixo x cartesiano. Ky e Kyo sao as

constantes de anisotropia uniaxial de primeira e segunda ordens, respectivamente.

Um dos focos desse trabalho é a investigagao dos efeitos da deposi¢ao por incidéncia
obliqua em multicamadas magnéticas. Os efeitos da geometria de deposicao na aniso-
tropia magnética em filmes sao estudados desde 1959, quando Smith [49] verificou que o
angulo entre o substrato e a direcao de deposicao por evaporacao térmica contribui para
o surgimento de uma anisotropia uniaxial em filmes de permalloy sobre vidro. Knorr e
Hoffman [48] verificaram simultaneamente e de forma independente as mudangas induzi-
das na anisotropia magnética em filmes de ferro. Em 1996, Hoshi et al. [61] propuseram
um modelo tedrico para explicar as mudancas na anisotropia magnética em filmes de
Fe com a variacao do angulo de incidéncia de deposicao. Foi proposto que este método
de fabricagao de amostras gera graos alongados com o eixo maior perpendicular a dire-
¢ao de incidéncia, sendo esta morfologia associada a mudancgas na anisotropia magnética.
McMichael et al. [62] investigaram filmes simples de Py e Co e tricamadas de Co/Cu/Co
fabricadas sobre uma camada semente (buffer-layer) de Tantalo (Ta) depositados por
sputtering obliquo. Os autores mostraram através de resultados experimentais, que o
campo de anisotropia dos filmes aumenta fortemente para angulos de deposicao entre 40°
e 607, alcancando valores superiores a 1500 Oe para filmes de Co com 3 nm de espessura.

Além da caracterizagao magnética, os autores obtiveram imagens da microestrutura por
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Microscopia Eletronica de Transmissao (TEM) (ver Figura 2.3.a). Foram observadas es-
truturas colunares com 8 nm de largura de Ta inclinadas em direcao a fonte de deposicao e
alongados perpendicularmente a diregao de evaporagao. A interface Ta/Co se apresentava

bastante ondulada com 2 nm de amplitude.

Mais recentemente Ya-Peng et al. [63] fabricaram filmes de Fe por MBE com incidéncia
normal e obliqua sobre um substrato de Si(111) contendo pequenos degraus. Na Figura
2.3.b é mostrada a imagem da superficie da amostra obtida por meio do Microscopio
de Varredura por Tunelamento (STM) para amostras depositadas com inclinag¢ao entre a
normal da amostra e a direcao de evaporacao de 60°. A seta verde representa a projecao da
direcao do fluxo de evaporacao no plano do filme, note que os graos brancos sao alongados
perpendicularmente a essa direcao e esta amostra possui uma rugosidade média 0,65 nm.
A Figura 2.3.c representa a imagem da superficie para a amostra fabricada por incidéncia
normal apresentando uma distribuicao de graos isotrépicos e com rugosidade média muito
menor (aproximadamente 0,12 nm). Essa mudanga na morfologia de filmes fabricados por

deposicao com incidéncia obliqua é conhecida como efeito de self-shadowing.

Figura 2.3: (a) Imagem de Microscopia Eletronica de Transmissdo para a vélvula de spin Co/Cu/Co
fabricadas por sputtering com buffer-layer de Ta (7.5 nm) depositada com inclinagdo entre a dire¢ao de
evaporagao e a normal da amostra de 60° [62]. Esta imagem corresponde & secao transversal do filme
paralela ao plano de incidéncia. Nota-se a formagao de graos colunares na buffer de Ta. As imagens (b)
e (c) foram obtidas por meio de Microscopia de Varredura por Tunelamento para filmes de Fe fabricados
por MBE sobre um substrato de Si(111) com incidéncia obliqua de 60° e normal, respectivamente [63].
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Outro trabalho interessante buscando mostrar a textura granular induzida pelo efeito
de self-shadowing foi realizado por Kazuhiro et al. [64]. Eles investigaram o alinhamento
dos graos em filmes de cobalto depositados por evaporacao térmica com incidéncia obliqua
de 45° sobre substrato de vidro. Na Figura 2.4 é mostrada uma imagem de Microscopia
Eletronica de Varredura (SEM) da superficie do filme, onde percebe-se que os graos sao
alongados perpendiculares a projecao da direcao de evaporagao no plano do filme. A
direcao alongada dos graos ¢ da ordem de 1 pum enquanto o eixo menor é da ordem de
0,3 pm. Além disso, os autores verificaram a tendéncia dos eixos maiores dos graos serem

paralelos entre si.

Figura 2.4: Imagem da superficie obtida pela técnica Microscopia Eletronica de Varredura (SEM) para
um filme de cobalto com 3,0 wm de espessura fabricado por sputtering com incidéncia obliqua de 45° [64].

Para investigar a influéncia da geometria de deposi¢ao em bicamadas FM/AF [65, 66],
foram fabricados portas amostras com inclinagoes bem definidas e com um pequeno espaco
entre as chapas metalicas. Espaco este que serve para insercao de um ima para deposi¢ao
assistida por campo magnético (ver Figura 2.5.a). Para investigar efeitos de deposigao
obliqua em véalvulas do spin [67] nao foi necessério fabricar um porta amostras especial,
pois o sistema utilizado na preparagao de amostras possui fontes magnetrons inclinadas

em relagao ao substrato (ver Figura 2.5.b).
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Figura 2.5: (a) Ilustracdo do suporte utilizado para fixar os substratos na fabricagdo de bicamadas
FM/AF. (b) Geometria da deposi¢ao por sputtering obliqua para um sitema com 1 magnetron sputtering.
O sistema utilizado para se fabricar as valvulas de spin possui 5 magnetrons com esta geometria de
deposicao, dispostas entre si por um angulo de 72° [68].

2.3 Energia magnética associada a anisotropia de su-

perficie ou interface

Na secao anterior foi discutido que a direcao do eixo facil para um monocristal ferro-
magnético depende da simetria da rede cristalina devido a interagao spin-érbita. Também
foi mencionado que a quebra de simetria em filmes policristalinos também causa uma ani-
sotropia uniaxial. Porém, nao foi levado em consideragao a presenca da superficie, que
resulta na quebra de simetria do sistema e consequentemente em uma energia diferente
para os atomos préximos a superficie em relagdo aos mais internos. Em filmes finos a
proporcao de atomos pertencentes a superficie é muito maior que para filmes espessos.
Esta energia associada a superficie desempenha um papel importante nas propriedades de
materiais ferromagnéticos com dimensoes inferiores a 10 nm. Néel em 1958 foi o primeiro a
propor a existéncia de uma anisotropia associada a superficie [69]. Fenomenologicamente
esta anisotropia se manifesta de modo semelhante a anisotropia uniaxial, sendo o eixo
uniaxial perpendicular ao plano da amostra. Logo, a expressao matemética para energia
de superficie por unidade de area, levando em conta o angulo da magnetizacao com um

eixo perpendicular a superficie da amostra, é dada por:
Eg = —tK®/ cos®0, (2.18)

onde 6 é o angulo entre a direcao da magnetizagao e a direcao normal ao plano do filme e t

a espessura da amostra. A constante de anisotropia de superficie efetiva K¢/ (erg/cm?)
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inclui as contribuigoes de superficie ou interface (K g, por unidade de area) e de volume
(Ky, por unidade de volume). A energia de superficie dada pela Equagao (2.18) pode
forgar a magnetizacio para o plano da amostra (K%/ < 0) ou para fora do plano da
amostra (K7 > 0).

Draaisma et al. [70] foram os primeiros a explicar a ocorréncia de anisotropia mag-
nética perpendicular em multicamadas de C'o/ Pd devido a anisotropia de superficie pro-

pondo a seguinte equacao para K¢/7:

2K
K = Ky + tS’ (2.19)

o fator 2 surge da suposicao de que o filme é formado por duas superficies idénticas e
t ¢ a espessura do filme. Para ilustrar a influéncia da superficie, Broeder et al. [71]

reescreveram a equacao anterior da seguinte forma:
KT x t = Kyt + 2Ks. (2.20)

Utilizando esta equagao, os autores [71] ajustaram numericamente seus pontos experi-
mentais e determinaram Ky e Kg pelo grafico K¢/ x tg, versus tc, (Figura 2.6). O
valor da espessura de Cobalto tc, para K¢f x to, = 0 é chamado de espessura critica

Ky
tc, > t. o eixo facil é paralelo ao plano do filme.

<tc = —%) Para tc, < t., a magnetizacao é perpendicular a superficie do filme e se

2 bv T T T T T T T
(b) mica tpg=11A

2 T T T T T I T T

»(a) glass tpg=11A |

) L | I | L 1 | 1 =2 L I 1 | L L 1

0 5 10 15 20 25 0 5 10 15 20 25
tco [A] —= teo [A] —=

Figura 2.6: Dependéncia de K¢/ x to, em funcio de tc, para multicamadas (a) policristalinas e (b)
epitaxial, para multicamadas de C'o/Pd depositadas nas temperaturas de 20°C' e 200°C [71].
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2.4 Energia de desmagnetizacao ou anisotropia de

forma

A energia de desmagnetizagao (também conhecida como anisotropia de forma) favorece
a orientagao da magnetizacao no plano de um filme fino ferromagnético. Esta origina-se
da existéncia de dipolos magnéticos nao compensados na superficie do material, quando
a amostra estd magnetizada. Para entender a presenca dessa anisotropia, suponha a
existéncia de um tnico dominio magnético saturado devido a interacao com um campo
magnético externo (ﬁ), ou seja, todos os momentos de dipolos magnéticos estao alinha-
dos na mesma direcao e sentido de H) (ver Figura 2.7.a). Localmente os dipolos internos
se cancelam, porém, como a interagao dipolar é de longo alcance, os dipolos externos (na
superficie) contribuem para o surgimento de um campo magnético Hp. Este campo mag-

nético contrario a magnetizacao da amostra é conhecido como campo de desmagnetizagao

(ver Figura 2.7.b).
ﬁ (a) (b)

Figura 2.7: Ilustragdo dos dipolos magnéticos nao compensados para um material em forma elipsoidal
magnetizado.

O valor liquido do campo magnético interno da amostra depende da forma dos graos
e da direcao ﬁ, pois este sempre tera seu valor subtraido do campo de desmagnetizacao

—
(Hp). Para graos elipsoidais, o campo magnético local interno é escrito como [72]:

—
H,=H - H) (2.21)

Observando a Figura 2.7, conclui-se que ﬁ p depende da forma da amostra e é proporcional

a magnetizacao, porém tem sentido oposto. Desta forma, é possivel escrever uma relacao
— =

entre Hp e M:

Hy——D-M. (2.22)
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=g N .
onde D ¢ chamado de tensor de desmagnetizacao e depende da geometria da amostra.
Esta energia possui forte dependéncia com a geometria do material. Por este motivo, ela
¢é a responsavel pela origem da anisotropia de forma presente em filmes finos e em diversas

nano-estruturas magnéticas [73-79].

A equacao que descreve a energia de desmagnetizacao por unidade de drea é definida
como [80]:

1
Ep = —tﬁ/]\_f CHLAV, (2.23)

1
2

evita que a energia entre dois dipolos seja contabilizada duas vezes). Substituindo a Equa-

—
onde t é a espessura e o fator z surge do fato do campo Hp ser auto-induzido (esse fator

¢ao (2.22) na (2.23), obtém-se a seguinte expressao para a energia de desmagnetizagao:

1

El):§x/1\7-%>-_>

M, (2.24)

<=
onde V é o volume da amostra e D é um tensor diagonal que representa os semi-eixos
a, b e ¢ de um elipséide [33], cujo trago da matriz, que representa esse tensor tem valor
igual a 47 no sitema CGS (D, + Dy, + D, = 4m).

% o~ o~ ~
Tomando M = M <sen0 cosgi + senflsengj + cos@k) na Equacao (2.24) tem-se que:

1
Ep = 5‘/]\42 (DmsenQO cos’¢p + Dyysen2086n2¢ +D,, COS29) . (2.25)

Para um filme fino somente D,, é diferente de zero (DZZ = 47r). Portanto, a energia de
desmagnetizacao por unidade de area torna-se:
Ep

- 27w M? cos?0. (2.26)

Esta energia ¢ minima para ¢ = 7 ou 37“, ou seja, ¢ o termo de energia magnética res-
ponsavel por manter a magnetizacao no plano de um filme fino. Pode haver casos em
que a energia de superficie (Equa(;éo (2.18)) competird com a energia de desmagnetiza-
¢ao (Equacdo (2.26)) fazendo com que cos(d) # 0, ou seja, a magnetizacio teria uma

componente fora do plano do filme.

As energias associadas a superficie e a desmagnetizagao possuem a mesma dependéncia
angular, ou seja, ambas sao proporcionais a cos?(f). Assim, pode-se escrever as energias

observadas nas Equacoes (2.18) e (2.26) como apenas uma equagao chamada de Energia
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de Anisotropia de Forma:

E 2K
ZE—t(2nM? — 222 cos®d. (2.27)
A t

Nesse trabalho foram investigados filmes finos e para estas amostras Ky torna-se
desprezivel em relacao ao termo K. A Equagao (2.27) mostra que existe uma competicao
entre a energia de superficie e de desmagnetizacao, fazendo com que em certas situagoes

a magnetizagao tenha uma componente fora do plano, ou seja, quando % > 2mM?2.

2.5 Energia Zeeman

A energia Zeeman presente nos materiais ferromagnéticos ocorre devido a interacao
dos momentos magnéticos (7 ) desse material com o campo magnético externo (ﬁ) Esta

energia ¢ dada por [81]:
By=-Y 71, (2:28)

onde p; é 0 i-ésimo momento magnético da amostra. Dividindo-se a Equacao (2.28) pelo

volume da amostra, podemos expressar a energia Zeeman em termos da magnetizacao
_>

(M = % > 71> Entao, a Energia Zeeman no sistema CGS, para um filme ferromagné-

tico por unidade de érea (A), é dada por:
E
=2 M - H, (2.29)

onde A e t correspondem a drea e a espessura de cada camada magnética, respectiva-
mente. Essa energia é minima quando a magnetizagao esta alinhada na dire¢ao do campo

magnético aplicado.

2.6 Energias presentes em filmes compostos por mul-
ticamadas

Nas Segoes 2.3 e 2.4 foram abordadas as contribuicoes para a energia magnética de

um filme fino ferromagnético devido a presenca de uma superficie. Nesta secao serao

apresentadas as contribuigoes para a energia magnética de um sistema composto por

multicamadas metdlicas, levando em consideragao como essas camadas interagem entre
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si devido suas interfaces. Esta secao esta dividida em duas partes. Na Secao 2.6.1, sao
apresentados os termos de energia decorrentes do contato atomico na interface entre um
filme fino ferromagnético e antiferromagnético (exchange bias). Na Secao 2.6.2, serdo
apresentadas as interagoes entre multicamadas ferromagnéticas separadas por um filme

metalico nao magnético (valvula de spin).

2.6.1 FExchange bias

O exchange bias ou anisotropia unidirecional é um fenomeno de interface entre uma
camadas ferromagnética e outra antiferromagnética. Fenomenologicamente é como se
existisse um campo magnético interno de sentido unico, favorecendo uma certa direcao e
sentido e desfavorecendo o sentido oposto. Em 1956, Meiklejohn e Bean [1] investigaram o
comportamento magnético para particulas de cobalto com superficie oxidada e verificaram,
ao resfriar as amostras até 77 K expondo-as a um campo magnético de 10 kOe, que o
ciclo de histerese apresentava um aumento de coercividade e um deslocamento em campo
(ver Figura 2.8). Este efeito ficou conhecido como exchange bias e decorre da interagao
de troca na interface FM/AF.

1 1 1 1 }
/2 4 6 8 10

s |/ wimuLTIPLY BY 103)

Figura 2.8: Curvas de magnetizacao a 77 K para particulas de Co (material ferromagnético) cobertas
por CoO (material antiferromagnético) com didmetro aproximado de 20 nm, onde a linha tracejada
representa a amostra resfriada a campo nulo, enquanto a linha continua mostra o ciclo de histerese para
a amostra resfriada com campo de 10 kOe [1].
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Sistemas granulares compostos por materiais ferromagnéticos com a superficie oxidada
para criar uma casca antiferromagnética como Ni-NiO, Fe-FeO e FeCo-CoO foram bas-
tante investigados [82-86]. Porém, o maior foco de pesquisas em exchange bias ocorreu
em filmes finos compostos por bicamadas ferromagnética/antiferromagnética (bicamadas
FM/AF). Gragas ao desenvolvimento de técnicas de fabrica¢ao de amostras em alto vécuo
(por exemplo: sputtering e epitaxia por feixe molécular - MBE) é possivel obter amostras

com interfaces relativamente controladas [10, 87-98].

Na Figura 2.9 ¢ ilustrada de maneira qualitativa e didatica, as configuragoes da mag-
netizacao de uma bicamada (FM/AF) ao longo de um ciclo de histerese, no qual o campo
¢é aplicado paralelo ao eixo unidirecional. Supondo inicialmente que o sistema estd a uma
temperatura T, onde Tee < T < Teurie sOb influéncia de um campo magnético externo
(Figura 2.9.a), os spins da camada AF estao em um estado paramagnético (desordenado),
enquanto os spins da camada FM estao orientados ao longo do campo. Em seguida, o
sistema é resfriado até uma temperatura 7' < Ty (Figura 2.9.b). Devido & interagao
de exchange na interface, os spins da superficie da camada AF nessa regiao irao se aco-
plar aos spins da camada FM, que estao orientados devido o campo magnético externo.
Os outros spins no AF irao se alinhar na direcao de um eixo uniaxial de maneira que
a magnetizacao seja nula nessa camada. Com o filme FM saturado, inicia-se a reversao
do campo externo, se a anisotropia do AF for suficientemente forte, os spins FM préxi-
mos a interface estarao fortemente acoplados necessitando de um campo magnético maior
para comegarem a rotacionar (Figura 2.9.c). A medida que o campo aumenta no sentido
oposto ao eixo unidirecional, a camada FM se torna uniformemente magnetizada devido
a interacao Zeeman (figura 2.9.d). Quando o valor do campo comeca a diminuir (Figura
2.9.e), os spins da camada FM comegarao a girar em um valor de campo menor, pois a
interagao com os spins da camada AF agora exercem um torque favorecendo a magneti-
zagao a orientar-se no eixo unidirecional (como se existisse um campo magnético interno

favorecendo esta direcao e sentido).

Meiklejohn e Bean foram os primeiros a verificar o fenomeno e a propor um modelo
tedrico baseado em seus resultados experimentais [84]. Neste modelo, os materiais AF e
FM interagem por exchange na interface. A camada FM é considerada composta por um
monodominio magnético e sua magnetizagao rotaciona de maneira uniforme durante um
ciclo de histerese. O AF tem sua anisotropia magnética uniaxial rigida bem definida no
plano com magnetizagao nao compensada na interface. Fenomenologicamente, a energia

de exchange bias por unidade de area é escrita como:

Eo = —Jgcos(¢o — (), (2.30)
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Figura 2.9: Diagrama descrevendo como orientar a anisotropia do AF ao aquecer e resfriar (a - b) a
amostra sobre influéncia do campo magnético externo (field annealing). Também é apresentada uma

ilustragao das fases do ciclo de histerese para uma bicamada FM/AF acoplada por exchange bias (b - e)
[95].

onde Jg é a constante de anisotropia de troca ou exchange e p— 3 é o angulo entre a dire¢ao
da magnetizagao e a direcao da anisotropia unidirecional. Note que essa contribuicao de
energia ¢ minima quando a magnetizacao é paralela ao campo de anisotropia (¢ — 5 = 0)
e maximo quando a magnetizagdo estd orientada no sentido oposto (¢ — f = 7), para
Jg > 0. Para este modelo o campo de exchange (Hg) calculado teoricamente é duas ordens
de grandeza maior que os valores obtidos experimentalmente. Este primeiro modelo nao
leva em consideracao imperfeigoes como, por exemplo, rugosidade na interface, materiais

policristalinos, e formacao da parede de dominio na camada AF. Buscando modelos mais

22



realisticos, diversos pesquisadores vém acrescentando novas contribuicoes para a energia

magnética livre do sistema FM/AF.

Aproximadamente cinco anos apds a descoberta do efeito exchange bias, o conceito
de rigidez magnética do AF foi primeiramente abandonado por Néel. Ele propos que o
material AF possui uma anisotropia fraca e introduziu o conceito de formacao de parede
na interface no material FM, no AF ou em ambos. [99]. A formagao da parede de dominio
pode diminuir de forma consideravel a energia magnética e o valor do campo de exchange
bias. O modelo utilizado nesse trabalho com objetivo de incorporar a energia da parede
de dominio foi adaptado por Mauri et al. [100]. Para este modelo, a espessura da parede
de dominio estével no material FM seria da ordem de 100 nm [94], esta espessura ¢ muito
maior que as dos filmes ferromagnéticos estudados aqui (=~ 10nm). Logo, vamos assumir
que a parede de dominio é formada no AF e o que os spins no FM tem o mesmo angulo

em relagdo ao eixo x (eixo escolhido como o de anisotropia uniaxial no AF - ver Figura

2.10).
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Figura 2.10: Esquema de formacio de parede de dominio na camada AF [98]. E mostrado somente
uma das subredes no AF. Observe que longe da interface a magnetizacao da camada AF se alinha com o
eixo uniaxial, Z.

A contribuicao para a energia magnética por unidade de area devido a formacao da

parede de dominio no AF é dada por [100]:

Ew = ow (1 — cosf), (2.31)
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onde oy = 2v/AK 4r é a energia magnética por unidade area na camada AF, e as cons-
tantes A e K4 sao respectivamente a constante de exchange e de anisotropia cristalina

no AF, 8 é o angulo que a magnetizagao da primeira camada faz com o eixo uniaxial do
AF.

Todos os modelos propostos até agora tentam explicar os valores do campo de ex-
change bias. Porém, esses modelos nao explicam comportamentos como o aumento da
coercividade e o deslocamento do campo de ressonancia verificado em experimentos de
ressonancia ferromagnética (FMR). O aumento de coercividade é conhecido em filmes
ferromagnéticos em contato com materiais antiferromagnéticos mesmo sem a presenca
de exchange bias [101-103]. Este fenomeno foi batizado por “rotatable anisotropy”, em
portugués é comum encontrarmos as nomenclaturas anisotropia rotatéria ou anisotropia
rodavel. Neste sentido, o modelo proposto por Stiles e McMichael [62, 89] considera a
influéncia de graos com tamanhos e diregoes de anisotropias diferentes. Neste sistema,
os graos com alta constante de acoplamento direto na interface FM/AF e com a diregao
de anisotropia proxima da direcao da anisotropia unidirecional nao revertem seus spins
no processo de reversao da magnetizacao, apresentando um comportamento reversivel
e preservam a ordem antiferromagnética, contribuindo para o deslocamento em campo
magnético no ciclo de histerese. Porém, os graos acoplados na interface e que possuem
eixos faceis orientados além de um certo angulo critico em relacao ao eixo facil da ca-
mada ferromagnética acompanharao a magnetizacao do FM, e portanto apresentam um

comportamento irreversivel. Estes ultimos contribuem para o aumento da coercividade.

Estes graos no material antiferromagnético cuja magnetizacao acompanha a rotagao da
magnetizagao do filme ferromagnético, contribuem para o surgimento de um campo efetivo
paralelo & diregdo da magnetizagdo do material ferromagnético (anisotropia rotatoria).
A influéncia desse campo efetivo é observada diretamente em medidas de ressonancia
ferromagnética (FMR) para filmes com exchange bias. Este efeito ¢ caracterizado por um
deslocamento isotrépico para valores menores de campo de ressonancia ferromagnética
em medidas com dependéncia angular (Hg x ¢). Os detalhes da técnica FMR, incluindo

teoria e experimento, sao mostrados na Secao 3.3.

Nas Figuras 2.11.a e 2.11.b sao mostradas simulacoes para o comportamento do campo
de ressonancia ferromagnética (Hg) para um filme simples (linha verde) e para uma bica-
mada FM/AF (linha vermelha) sem e com a presenga da anisotropia rotatéria, respecti-
vamente. Note que a existéncia de um campo efetivo de anisotropia rotatéria (Hra # 0 ,
Figura 2.11.b) cria um deslocamento médio do campo de ressonancia para baixo. Medidas
de ressonancia consistem em saturar a amostra e fazer sua magnetizacao precessionar em

torno de um campo magnético externo. Portanto, o eixo facil deve possuir um campo de
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ressonancia menor que o eixo duro. No filme simples, é possivel perceber que a 0° e 180°,
os campos de ressonancia sao os menores e aproximadamente iguais (devido & anisotro-
pia uniaxial). Nas bicamadas, o campo magnético necessario para saturar a amostra na
diregao facil do eixo unidirecional (¢5 = 0°) é muito menor que para ¢y = 180° (efeito
do exchange bias). A presenga da anisotropia rotatéria tem como caracteristica o des-
locamento isotropico para valores menores de campo de ressonancia, isso ocorre devido
ao acoplamento dos momentos magnéticos do AF com a magnetizacao do FM, ou seja,
esta anisotropia age como uma anisotropia uniaxial cujo eixo de anisotropia acompanha

a magnetizagao da camada ferromagnética.

 (a) _ | (b)
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Figura 2.11: Comparativo entre duas simulagoes de FMR para um filme simples e para uma bicamada
magnética para Hga = 0 (a) e Hga # 0 (b) utilizando a mesma escala para Hg. Ambas as curvas verdes
mostram o comportamento de um filme simples contendo anisotropia uniaxial. As curvas vermelhas
apresentam a simetria de uma bicamada FM/AF. As linhas horizontais pretas representam o valor médio
médio do campo de ressonancia. Note que para Hgr4 diferente de zero existe um deslocamento isotrépico
para valores mais baixos de Hp.

Em resumo, o campo de EB origina-se do acoplamento entre a magnetizacao do filme
ferrromagnético e os graos estaveis da camada antiferromagnética que possuem volume
acima de um certo valor critico (graos AF estdaveis). Estes graos possuem tamanho e
energia de anisotropia suficientes para suportar uma parede de dominio estavel a medida
que a magnetizacao do FM é rotacionada. Graos AF menores do que este valor critico
nao possuem energia de anisotropia suficiente para suportar uma parede de dominio e
neste caso sua ordem AF varia irreversivelmente. O acoplamento do FM com os graos
estdveis da origem ao deslocamento no ciclo de histerese (exchange bias) ou um formato
que lembra um “sino” em medidas de FMR, enquanto o acoplamento com os grao instaveis
da origem ao aumento do campo coercivo e ao deslocamento isotrépico do campo de FMR

(rotatable anisotropy).
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A energia devido a anisotropia rotatéria proposta por Stiles e McMichael [62, 89] tem

Y ﬁ ﬁ , L . "
a forma M - H,,, onde H ,, é o vetor magnetizacao da camada antiferromagnética sendo
este praticamente paralelo ao campo magnético aplicado. Porém em nosso modelo, vamos

tomar a energia devido a anisotropia rotatéria por unidade de area da seguinte forma

[104]:

— 2
M, H

By = — Kooty [ 222 21) 9.32

e -

onde K,, é constante de anisotropia rotatoria, to é a espessura da camada ferromagnética,
]\_/[> 2 ¢ 0 vetor magnetizacao para a camada ferromagnética presa e ﬁ é campo magnético
aplicado. Esta equacao se assemelha a da anisotropia uniaxial, porém, no experimento
de ressonancia ferromagnética a amostra estd saturada. Por isso, a direcao deste eixo

uniaxial induzido por graos instaveis sera a mesma do campo magnético externo aplicado.

Levando em conta o exchange na interface, a formacgao da parede de dominio no AF
e a anisotropia rotatoria, a energia devido a interagao de exchange bias que ocorre na
interface entre as camadas FM/AF, é obtida das Equagoes (2.30), (2.31), e (2.32), logo:

N — — 2
My My owhs-i <M2 : ﬁ)
- - rat2 )

Epp = — (2.33)

M2M3 M3 MQH

onde ]\_4> 3 é 0 vetor magnetizagao devido a camada antiferromagnética na interface FM /AF.
Além dos modelos citados até agora que serao utilizados nesse trabalho, diversos outros
modelos sao encontrados na literatura com o objetivo de explicar a interacao de exchange
bias. Nestes modelos sao introduzidas idéias como rugosidades aleatérias na interface
FM/AF [105], acoplamento perpendicular entre a magnetizagao da camada ferromagnética
e o eixo facil do AF (acoplamento tipo spin-flop) [106], defeitos aleatérios na interface e
acoplamento spin-flop [107] e modelos para materiais AF cuidadosamente dopados com
impurezas nao magnéticas [108]. Uma discussao bastante didética sobre o fenomeno de

ezchange bias pode ser encontrada nas referéncias [87] e [94].

2.6.2 Acoplamento bilinear e biquadratico

A interagao entre spins vizinhos formulada por W. Heisenberg [109] contribuiu para a
compreensao da origem (quantica) do ferromagnetismo. O Hamiltoniano de Heisenberg

<H =—J ?1.?2> fornece a intensidade desta interacao, onde J é a constante de troca

(exchange) podendo ser positiva ou negativa, ?1 e ?2 sao spins vizinhos.
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Assim como spins vizinhos, multicamadas ferromagnéticas podem interagir entre si
mediadas por uma camada nao magnética [110]. Em 1958, Néel [111] previu o surgimento
de um campo dipolar na interface devido a rugosidade. Foi sugerido que esse campo
seria o responsavel pelo acoplamento ferromagnético entre multicamadas. Este efeito é

conhecido como “orange-peel coupling”.

Além do acoplamento orange-peel [112-115], encontra-se na literatura diversos meca-
nismos utilizados na tentativa de explicar o acoplamento entre multicamadas ferromagné-
ticas. Por exemplo, pinholes (presenca de defeitos na camada nao magnética permitindo
o contato atomico entre as camadas ferromagnéticas) [116], o mecanismo Runderman-
Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY), onde o acoplamento é mediado via super-ezchange dos
elétrons de condugao [117, 118]. Este acoplamento pode favorecer o alinhamento paralelo
(acoplamento ferromagnético) ou antiparalelo (acoplamento antiferromagnétco) [2, 119

121] e perpendicular — 90° (acoplamento biquadratico) [3, 122-124].

A equacao da energia para a interacao entre camadas FM vizinhas separadas por
um espagador NM possui forma semelhante a energia de Heisenberg, porém ela atua em
escala diferente, ou seja, ela é aplicada ao acoplamento entre os momentos magnéticos
macroscopicos de duas camadas magnetizadas adjacentes. A expressao fenomenolégica

para a energia de exchange entre as camadas é dada por [125, 126]:

(2.34)

onde Fgyx corresponde a densidade de energia para o acoplamento entre as camadas por
unidade de drea . Os dois termos da Equagao (2.34) sao chamados de bilinear e biquadra-
tico respectivamente. A energia devido ao acoplamento bilinear favorece as magnetizacoes
a ficarem paralelas quando J,; > 0 , logo para J,; < 0 as magnetizacoes apresentam sen-
tidos opostos. Para o acoplamento biquadrétiico, caso Jy,, seja negativo, o minimo de
energia para essa interagao ocorre quando as magnetizagoes fazem um angulo de 90°.
Portanto, o acoplamento entre multicamadas ferromagnéticas mediadas por um espaca-
dor ndo magnético depende do angulo entre as magnetizacoes adjacentes (A = 0; — 0o,
ver Figura 2.12). Além do angulo entre as magnetizacoes das camadas ferromagnéticas,
este acoplamento depende da espessura e da composi¢ao quimica da camada separadora

(espagador ndo magnético).
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Figura 2.12: Ilustracao de uma tricamada composta de dois materiais ferromagnéticos separados por
uma camada de filme metélico nao magnético.

2.7 Energia livre magnética

O objetivo dessa secao é apresentar a energia magnética livre total por unidade de
drea para uma valvula de spin. Esta multicamada tem a estrutura FM; /NM/FM,/AF e
esta ilustrada na Figura 2.13.c. A camada FM, tem sua magnetizacao presa pela camada
antiferromagnética adjacente devido a anisotropia de exchange bias na interface FMs/AF.
A camada FM; é composta por um material com baixa coercividade (ferromagnético
“mole”), tem sua magnetizagao livre, ou seja, para baixos valores de campo magnético é
possivel magnetizar FM; sem alterar a magnetizacao de FM,. A energia por unidade de

area dessa estrutura ¢ composta das seguintes contribuigoes:

E=FEpy+ Egp + Egx, (2.35)

onde Ep), representa a energia livre dos filmes ferromagnéticos FM; e FM,, Egp é a
contribuicao para a energia devido ao acoplamento direto de exchange bias na interface
FM,/AF (Equagéo (2.33)), e o ultimo termo, Egy, representa a interacao entre as ca-
madas ferromagnéticas livre e presa, FM; e FM; respectivamente, dado pela Equacao

(2.34).

As amostras investigadas nesse trabalho sao policristalinas, pois sao produzidas pela

técnica de sputtering a temperatura ambiente. Logo, nao existe anisotropia magneto-
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Figura 2.13: Esquema da configuragdo de amostras compostas por filmes simples (a), bicamadas aco-
pladas FM/AF acopladas por exchange bias (b) e vélvulas de spin (c). As ligas que compdes as camadas
ferromagnéticas sdo Permalloy - Py (Nig;Feqg) e FeCo (CogoFeqo). A liga antiferromagnética é composta
por IrgoMngg. A buffer layer e a camada protetora sao compostas por Cobre.

cristalina devido a simetria ctibica ou hexagonal. Porém, como os filmes sao crescidos
na presenca de campo magnético externo ou por deposicao obliqua, existe a inducao de
uma anisotropia uniaxial cuja energia é dada pela Equagao (2.17). Como todas camadas
ferromagnéticas presentes na valvula de spin sao finas, as energia de superficie e des-
magnetizagao (Equa(;éio (2.27 )) também contribuem para a energia magnética livre. Nos
experimentos de FMR, a amostra ¢ saturada devido a presenca de um campo magnético
externo (ﬁ), surgindo assim, a energia Zeeman devido a interacao das magnetizagoes de
FM; e FM;5 com ﬁ (Equa(;éo (2.29)). Somando essas contribuigoes, obtemos o primeiro

termo da Equagao (2.35):

K Mmoo\ Moo\

— — : :

EFM:_ﬁ.<M1t1+M2t2>+ (27TM12— :1)( ! n) —KU1< ! “1> t
1

— 2 - 2
K M- My -
n <27rM22— 52)( 2 ") —KU2< 2 “2> o, (2.36)

to

onde n, 1y e Uy sao respectivamente, os vetores unitarios nas direcoes dos eixos normal
e uniaxial de FM; e FM; da valvula de spin. Esta tdltima equacao considera somente as
energias presentes nos filmes ferromagnéticos individualmente, levando em conta somente

a interacao das magnetizacoes com a geometria da amostra ou campo magnético externo.
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Ery corresponde a energia magnética livre por unidade de area para dois filmes ferro-
magnéticos simples desacoplados. As Figuras 2.13.a e 2.13.b sao ilustragoes de amostras
compostas por um filme simples e uma bicamada FM/AF, respectivamente. Todas amos-
tras sao compostas de uma buffer layer para corrigir imperfeicoes do substrato e de uma
camada protetora contra oxidagao e arranhoes pois as amostras sao medidas ex situ. Fi-
nalmente, substituindo as Equagoes (2.36), (2.33) e (2.34) na Equagao (2.35), encontra-se
a expressao para energia magnética livre total por unidade de drea para uma valvula de

spin (ver Figura 2.13.c):

2 =\ 2 — N\ 2
o [ o) (%) (52

=1

2.
My M M; (237)

JeMa- My owMs-i (M- H ’ ; M, M,
- — Karlo VLI — Il
Se houver o interesse de se estudar as propriedades de bicamadas FM/AF, sistema apre-
sentado na Figura 2.13.b, sua energia é dada para o caso particular da energia de uma
valvula de spin, onde, basta considerar J,; = 0 e tomar apenas o primeiro termo da so-
matoria na equacao anterior. Para o caso de um filme simples, toma-se apenas o primeiro

termo do somatdrio, fazemos as demais anisotropias Jg, ow, ke € Jy iguais a zero.
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Capitulo 3

Técnicas experimentais

3.1 Introducao

Antes de apresentar a técnica de ressonancia ferromagnética (FMR) utilizada para
caracterizar as amostras investigadas nesse trabalho, sera apresentada a técnica de fa-
bricacao das amostras: deposi¢ao por evaporacgao catddica (sputtering). A obtengao de
filmes finos de 6tima qualidade é determinada pelos procedimentos de preparacao, primei-
ramente com o cuidado na limpeza e manuseio dos substratos e em segundo lugar com
o método de preparacao do filme. E importante se realizar uma prévia consulta na lite-
ratura dos parametros utilizados por diversos pesquisadores, tais como pressao de base,
taxas de deposicao, temperatura e métodos de preparacao de substrato e do filme. Muitas
das propriedades como por exemplo a anisotropia magnética das amostras sao induzidas

e intensificadas por procedimentos especificos de fabricacgao.

3.2 Fabricacao de amostras

A fabricacao de filmes finos, em geral é realizada por dois métodos: deposi¢ao por
evaporacao catddica (sputtering) e epitaxia por feixe molecular (MBE). Ambas as téc-
nicas necessitam tecnologias especiais para obtengao de vacuo, alta pureza do material
evaporante, procedimentos especiais de limpeza de substratos e em geral que estes sejam
orientados. O aprendizado e o controle dessas condigoes sao fundamentais para se obter
filmes ultrafinos com superficies homogéneas, poucos defeitos e composi¢cao quimica bem

determinada.

A técnica de evaporacao por sputtering consiste basicamente em acelerar um feixe de
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fons de Argonio (ou outro gés nobre) contra um alvo, arrancando atomos por transferéncia
de momento para os depositar em um substrato (ver Figura 3.1). Podemos explicar de

maneira sucinta, essa técnica nas seguintes etapas:

Anodo
Substrato
0000000800000 00000¢
Tons de Argonio Atomos ejetados

0

Ar") acelerados - do alvo e

( N ) i Campo elétrico
«

Alvo

e
I — Magneto I I

Magnetron (Catodo)

Céamara de Vicuo

Figura 3.1: Ilustragao de uma magnetron DC em uma camara de vacuo, sistema tipico de evaporacao
por sputtering [98].

i) Etapa de evacua¢do — Apés a limpeza e preparacao dos substratos, eles sao inseridos
na camara de deposicao, que é evacuada até pressoes menores que 3.10~7 mbar. Essa
pressao é conhecida como pressao de base, que ¢é a pressao obtida antes da inje¢ao do gas
de trabalho.

ii) Etapa de injegao de gds de trabalho — Injeta-se Argomio (Ar) de alta pureza
(99,99%) na camara, até alcangar a pressio de aproximadamente 3 x 1073 mbar. A
pressao é mantida por meio da injecao de fluxo de argonio juntamente com bombeamento
diferencial realizado pelas bombas turbo molecular e mecanica acopladas a camara de

deposicao.

iii) Etapa de criagao do plasma — fons de argonio (Ar+) sdo criados pela aplicagao de
uma tensdo DC (ou RF utilizado geralmente para alvos isolantes) que também serve para
acelera-los de encontro ao alvo. O plasma se mantém condensado nas proximidades do
alvo com auxilio de um campo magnético gerado por um conjunto de imas permanentes
(magnetron). Nesse processo, a energia cinética dos fons é transferida aos dtomos da

superficie do alvo ejetando-os.

iv) Pré-sputtering — Os alvos utilizados neste trabalho apresentam pureza acima de
99,95%. Porém, durante a introducao das amostras na camara de sputtering, os alvos ficam
expostos a atmosfera do laboratério, podendo adquirir contaminagoes (oxidagao, adsorgao

de gases, etc). Esta etapa consiste de uma limpeza in situ do alvo utilizando o processo
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de evaporagao por sputtering para remover as primeiras camadas atomicas, possivelmente
contaminadas. Para garantir que nao havera deposicao sobre o substrato existe uma placa

metdlica obturadora (shutter) entre o alvo e o prato onde estao localizados os substratos.

v) Etapa de deposicdo — O shutter é movido desobstruindo o fluxo evaporante e
permitindo a deposicao dos atomos do alvo no substrato. O controle de espessura pode
ser feito por meio de uma balanga de quartzo, ou pela padronizacao dos parametros
utilizados para obtengao do plasma (pressao de argonio, tensao de aceleracao, corrente
de fons e poténcia) e assim fabricar amostras calibrando a espessura obtida em fungao
do tempo de deposigdo com o auxilio de um microscépio de forga atomica (AFM) ou

perfilometro.

A técnica sputtering é extremamente 1til e com grandes aplicacoes tecnologicas. Com
ela é possivel obter: (i) Filmes simples e multicamadas de 6tima qualidade com unifor-
midade estequiometria e estrutural além de boa adesao por toda area do substrato; (ii)
Filmes compostos por materiais refratarios e isolantes; (iii) Deposi¢ao a baixas tempera-
turas. As amostras investigadas nessa tese de doutorado foram fabricadas somente por

meio da técnica de sputtering.

Uma outra importante técnica de preparagao de filmes é a epitaxia por feixe molecular
(MBE) que foi utilizada na fabricagao de amostras em colaboragdes com diversos trabalhos

de outros pesquisadores, dentre estes trabalhos podemos destacar tres:

1. Estudo da superficie Grafeno/Ni(111) pela combinagao das técnicas difragao de fo-
toelétrons (PED), difracdo de elétrons de baixa energia (LEED) e espectroscopia
de fotoelétrons excitados por raios X (XPS). As medidas de PED foram realiza-
das no Laboratério Nacional de Luz Sincrotron (LNLS). Os experimentos LEED
e XPS foram realizados no Laboratério de Fisica de Superficies do Departamento
de Fisica da UFMG. O artigo contendo esses resultados foi publicado em 2014 na
revista Physical Review B, volume 90, pagina 155454 [129]. A primeira pagina desse

trabalho esta anexada no apéndice A.4.

2. Estudo do momento magnético de filmes de Fe3O, com espessuras da ordem de
grandeza da célula unitaria. As amostras foram fabricadas e caracterizadas por
dicroismo circular magnético de raios X (XMCD) no LNLS. Esses resultados foram
publicados em 2014 na revista Physical Review B, volume 90, pagina 134422 [130].

A primeira pagina desse trabalho estd anexada no apéndice A.5.

3. Estudo de filmes ultra finos epitaxiais de Fe3O,4 por meio das técnicas LEED, mag-
netometria Kerr (MOKE) e espectroscopia Mossbauer de elétrons de conversao

(CEMS). Este trabalho encontra-se em fase de conclusao.
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3.3 Ressonancia Ferromagnética

3.3.1 Introducao

A ressonancia ferromagnética (FMR) é uma técnica experimental extremamente sen-
sivel e poderosa para investigar propriedades magnéticas em filmes finos. Ela fornece
os parametros essenciais para descrever propriedades magnéticas, tais como: anisotropias
magnéticas, momento magnético, temperatura de Curie, fator g de Landé, coeficientes dos
acoplamentos magneto-eldsticos e os mecanismos de relaxacao da magnetizagao [131-133].

Algumas das vantagens da técnica de ressonancia ferromagnética sao [134]:

e Alta sensibilidade: ¢ possivel medir em questao de minutos 10'° - 10 momentos
magnéticos ordenados ferromagneticamente. Apresenta sensibilidade para medir
monocamadas compostas, por exemplo, de cobalto, niquel, ferro e gadolinio. Con-
taminantes e defeitos na amostra podem ser medidos pela analise da ressonancia

paramagnética.

e Medidas de FMR fornecem propriedades no estado fundamental (ground-state).
Apenas as excitagoes de ondas de spin no estado fundamental (k ~ 0) sdo medidas

durante a ressonancia ferromagnética.

e Existem muitos trabalhos disponiveis na literatura para auxiliar a interpretagao dos

espectros de ressonancia.

e Pequenas variacoes da magnetizagao podem ser mensuradas em funcao da espessura

e da temperatura.

e Facilidade de uso do equipamento. As medidas sao realizadas acoplando amos-

tra/radiagao/cavidade em ressonancia.

e A ressonancia ferromagnética nao é sensivel apenas a superficie, a profundidade de
penetracao de microondas é da ordem de alguns micrometros. Os filmes finos aqui

investigados tém espessuras da ordem de 10 nm.

e Nao homogeneidades (inomogeneidades) do campo magnético efetivo interno podem

ser obtidas pela andlise da largura de linha.

Historicamente essa técnica comecou a ser desenvolvida ha aproximadamente 100 anos
[135]. Em 1912 Arkadyev [136] observou, pela primeira vez a absor¢ao de microondas

em meios ferromagnéticos. Alguns anos depois, Loyarte[137] e Dorfmann [138] deram a
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primeira explicacao tedrica sobre este fenomeno. A partir de 1946 houve um grande avango
experimental quando Zavoiskii [139] e Griffiths [140] verificaram de maneira independente
linhas de ressonancia em Ni, Fe e Co. Landau e Lifshitz [141] descreveram os fundamentos

tedricos que mais tarde foram modificados e generalizados por Kittel [142, 143].

Os conceitos relacionados a técnica FMR serao introduzidos do ponto de vista semi-
classico. Primeiramente, sera introduzida a idéia de precessao da magnetizacao e em
seguida o conceito de ressonancia e absor¢ao de microondas. Ao aplicar um campo mag-
nético em um meio magnético, este interage com os momentos magnéticos microscopicos

associados ao spin (u) por meio de um torque, dado por:
= _ixH, (3.1)

para ﬁ = guB?, onde ? ¢ o momento intrinseco de spin, g é o fator de Landé e up
é o magneton de Bohr. Nas condicoes de equilibrio, ﬁ e ﬁ devem estar alinhados para
minimizar a energia (F = —p - ﬁ) Caso exista a acao de um campo externo transversal
ou alguma excitacao térmica, o spin é desviado da posicao de equilibrio, este passara a

precessionar em torno de ﬁ como ilustrado na Figura 3.2.

Figura 3.2: Spin precessionando em torno de um campo magnético.
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De acordo com a mecanica cldssica a taxa de variacao do momento angular com o

tempo ¢ igual ao torque (? _ i) Segunda Lei de Newton), e tomando o momento an-

dt
gular proporcional ao spin (7 = h?), substituindo na Equagao (3.1) temos a equagao

para o movimento do spin:

ERETIS I . 62)

dt

onde o fator giromagnético é definido como v = gug/h, para o sistema gaussiano de uni-
dades. A solugao da Equagao (3.2) para um campo estético ﬁ, corresponde ao movimento
de precessao do spin em torno de ﬁ, caracterizado pela freqiiéncia de Larmor (wy = vH).
Para g = 2 (contribui¢ao somente de spin), o valor de 7 é aproximadamente 2 X 7 x 2,8
GHz/kOe. Logo, para campos com intensidades de alguns kOe, como em eletromagnetos

tipicos de laboratorio, a freqiiéncia esta situada na faixa de microondas.

Em sistemas ferromagnéticos, os spins vizinhos estao acoplados pela interacao de ez-
change. Ao aplicar um campo magnético nesse sistema, uma excitagao coletiva em torno
da posicao de equilibrio é criada, ou seja, precessoes coletivas dos momentos magnéticos
chamadas de ondas de spin (ver Figura 3.3). A excitagdo de menor energia é o modo
uniforme, no qual os momentos magnéticos precessionam em torno de H, mantendo-se

paralelos uns aos outros.

Figura 3.3: Tlustragdo de uma onda de spin com comprimento de onda infinito (modo uniforme).

As ondas de spin sao quantizadas, sendo seu quantum chamado méagnon. Os méagnons sao excitados
termicamente e obedecem a estatistica de Bose-FEinstein.

A magnetizacao macroscépica é definida como o somatorio dos momentos magnéticos

por unidade de volume,

guB
- Z 7? (3.3)
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Relacionado as Equagoes (3.3) e (3.1), obtemos a equa¢ao do movimento para a magne-

tizagao:
_>
dM —

Para realizar o experimento de ressonancia ferromagnética, é aplicado sobre a amostra
um campo magnético estatico H simultaneamente com a radiacao de microondas h (t),
que possui frequéncia fixa dada por w (ver Figura 3.4). Ao saturar a amostra, sua magne-
tizagao precessiona em torno do campo magnético com frequéncia dada por wg = vH, pois
seu movimento é descrito pela Equagao (3.4). O valor de H é variado com o objetivo de

Zer Wy ser igu w. ituacao, icr movi
faze se al a w. Nesta situacao, o campo de microondas se acopla com o movimento

de precessao da magnetizagao e a amostra absorve energia da radiacao [144].

w

7 Wo = YH

Campo magnético estatico

_}—
H

Campo magnético de micro-ondas l_l)(t)

Figura 3.4: Ilustragao para o comportamento da magnetizagao de uma amostra sob influéncia simultanea
dos campos magnéticos estatico e de microondas.

Para calcular a resposta da amostra a radiagao de microondas (susceptibilidade mag-

nética), considere inicialmente que a magnetizagdo estd sujeita somente a dois campos
. . . - o R

externos perpendiculares entre si, o campo de microondas h (¢) harmoénico com frequén-

cia w e o campo estatico ﬁ na direcao z.
ﬁ o~ - -~ ~ —iwt
=Hz e h(t) = (heZ + hyy) e, (3.5)

onde h,, h, << H, ou seja, o campo de microondas ¢ da ordem de fracoes de Oersted,
enquanto H tem valores de centenas a milhares de Oersted. Para o regime estacionario,

pode-se escrever a magnetizagao como:

% .
M = Mz + (m,T +m,y) e ™", (3.6)
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onde m,, m, << M. As componentes da magnetizacao perpendiculares ao campo estatico
descrevem um movimento harmonico com freqiiéncia w. Substituindo as Equagoes (3.5)

e (3.6) na Equacao (3.4), temos as seguintes relagdes matematicas:
—iwmy = womy, — YMh, e — dwmy = M~yh, — womy, (3.7)

onde YH = wy.

Para linearizar a equacao anterior com objetivo de expressar a magnetizacao direta-

. " . ~ _
mente proporcional ao campo magnético, sera utilizada a relacao m = X - h da forma

matricial:
ml’ T X hﬂ?
My Xyz  Xyy hy,

os termos x;; sao as componentes do tensor susceptibilidade Y, representa o comporta-
mento da magnetizagao sob a acao de um estimulo magnético. Em medidas de FMR a
susceptibilidade magnética fornece informacgao sobre varias caracteristicas da amostra es-
tudada, desde grandezas relacionadas a estrutura cristalina e forma, até efeitos quanticos
ligados aos processos de relaxagao magnética. Comparando estas duas tltimas expressoes,
temos que:

WoWpnr WWpnr

Xew = Xyy = —5——3 e Wy = —WXyz = —5—
vy WOQ _w27 Y Y W02 _wgﬂ

(3.9)

sendo wy; = yM.

De acordo com Equagao (3.9) quando wy &~ w ocorre a ressonancia do sistema, nesta
situagao a amplitude de precessao aumenta bruscamente e parte da energia do sistema é
dissipada para a rede cristalina devido a interacao spin-orbita. Isso resulta num amorte-

. . by . .~
cimento do movimento de M, de modo que a magnetizacao tende a restaurar a posicao de
equilibrio. Desta maneira, podemos introduzir fenomenologicamente um termo de relaxa-
¢ao [' na equagao anterior. Logo, as componentes do tensor susceptibilidade tornam-se:

Wo pr . WWhr

Xzz = Xyy = € Z.Xar:y = —Xyz =

3.10
we? — w? — dwel’ (3.10)

1 -
wp? — w? — iwel’
onde I' é a taxa de relaxacao, que tem dimensao de s~ 1.

Quando a frequeéncia da radiacao de microondas coincide com a frequéncia natural de
precessao da magnetizacao, o campo de microondas mantera o movimento de precessao
dos spins e o filme (amostra) absorverd energia da radiacao eletromagnética. Na pratica,

o experimento consiste em medir a poténcia média de absor¢ao na ressonancia (P), que é
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definida pela média da derivada temporal da energia livre total (por unidade de volume)
— —

do sistema, £ = —M - (ﬁef + h (t)), onde H.; é o campo efetivo, que inclui campos

externos aplicados e campos internos da amostra (desmagnetizagao, anisotropia cristalina,

ete):

(P) = <C;—f> _ <% [—1\7. (ﬁef v ﬁ(t))D. (3.11)

— -
Das Equaces (3.6) e (3.8) temos que M = MZ + mi(t) e mi = X - h respectivamente,

entao:

dt dt
(P) = (iwit (ﬁef+ﬁ(t)) +iwld ﬁ(t)>,
(P) = — L Re [ (e) - T (6) + i) - 7 ()] = —%Re 2T (1) ). (3.12)

Somente a parte real tem valor fisico relevante na equagao anterior. Entao, somente
o termo proporcional a X, sera real. Portanto, a poténcia média absorvida pode ser

reescrita como:

(P) = wxa,h*. (3.13)

Note que a poténcia média de absorcao da amostra é proporcional ao termo imaginério
da susceptibilidade e ao quadrado do campo magnético da radiacao incidente, ou seja, a
poténcia desta radiacao. Esta funcao tem o formato de uma Lorentziana, curva tipica de

fendmenos de ressonancia (ver Figura 3.5).

A poténcia de radiagao absorvida por filmes finos é muito pequena. Para detectar
esse sinal é preciso utilizar técnicas sofisticadas e sensiveis, como por exemplo, detecgao
lock-in e amplificadores sintonizados (amplificacao seletiva). Este procedimento consiste
em modular o sinal de absorc¢ao utilizando um campo alternado de baixas freqiiéncias,
geralmente de 1 a 100 kHz, paralelo ao campo estatico ﬁ, de frequéncia w,, e de amplitude

h.n, produzido por bobinas de modulagao e gerador de onda.

Sabendo que h,, << H e w,, << w, podemos escrever o campo magnético estatico

efetivo como H — [Ho + hy, cos(wimt)] Z e expandir em série de Taylor a poténcia média
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<P> (U.A)
>
I

. I .
Figura 3.5: Ilustracao do espectro de ressonancia ferromagnética com forma de linha Lorentziana, tendo
uma largura de linha AH.

absorvida em torno de Hy:

_ d{P)
<P>—P0+d—H

1d2<P>
(H — Hy) + > dI?

(H — Ho)* + ..., (3.14)

Hop

Ho

como H — Hy = hy,(t) = hp, cos (wpt) entao:

_ d(P) Ld*(P)
(P) =P+ via P cos (wpt) + SWhiE

B cos? (wpnt) + ... (3.15)

Hy

Hy

O experimento de FMR é realizado por meio do sistema cavidade/amostra/microondas
configurado de forma a refletir o minimo de radiacao. Quando a amostra absorve microon-
das, o acoplamento em ressonancia do sistema é perturbado e este passa a refletir. Em um
experimento de FMR a radiacao refletida é medida por meio de um diodo retificador cuja
tensdo medida é proporcional & poténcia absorvida na amostra (V o (P)). Utilizando-se
um lock-in é possivel medir sinais proporcionais a w,, ou 2w,,. Em nossos experimentos é

utilizado o primeiro harmonico, de forma que o sinal detectado é dado por:

V(H)  hy, cos (wpt) % = hpwh? cos (wpt) d%;y) . (3.16)

Ho HO

Portanto, o sinal detectado é proporcional a derivada da Lorentziana, e apresenta a forma

de linha mostrada na Figura 3.6.
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dP/dH (U.A.)

H (U.A.)‘

Figura 3.6: Ilustracao de um espectro de absor¢ao obtido devido a modulagao do campo magnético

3.3.2 O experimento de ressonancia ferromagnética

Em experimentos tipicos de FMR, a amostra ¢ exposta a incidéncia continua de ra-
diagao eletromagnética de frequéncia fixa dentro de uma cavidade. Este sistema amos-
tra/microondas/cavidade é ajustado de forma a ficar em ressonancia, ou seja, a reflexao
da cavidade é minima. Quando a amostra absorve a radiacao devido a acao de um campo
magnético estatico (responsédvel por variar frequéncia de precessao da magnetizacao até
que esta seja aproximadamente igual a frequéncia da microondas), entao o acoplamento

em ressonancia é quebrado e a radiacao refletida pela cavidade é detectada.

O espectrometro esquematizado na Figura 3.7 tem microondas produzida por uma
fonte Klystron [145] da marca Varian com poténcia de 500 mW e frequéncia de saida
entre 8,8 e 10 GHz. Essa radiacao é conduzida por guias de ondas podendo ser atenuada

ou amplificada com uso de atenuadores e amplificadores.

A cavidade é uma peca metdlica oca retangular (Varian) ou cilindrica (Bruker), cons-
truida de forma que a microonda incidente fique estaciondria, ou seja, o sistema cavidade-
amostra é acoplado de maneira a refletir o minimo de sinal. No interior da cavidade
existe uma regiao onde o campo magnético de rf é méaximo e encontra-se perpendicular ao
campo magnético estatico gerado por um eletroima alimentado por uma fonte de corrente
(Heinzinger), produzindo um campo de até 8000 Oe (ver Figura 3.7). Dois diodos de

microondas, operando na regiao linear de sua curva caracteristica, detectam e retificam
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esse sinal.

Uma bobina acoplada a cavidade gera uma modulagao com frequéncia de 100 kHz
ao longo do campo magnético estatico. O lock-in é sintonizado para detectar sinais de
tensao na frequéncia de modulacao. O espectrometro também possui uma unidade de
controle automético de frequéncia (CAF) com o objetivo de evitar variagdes na frequén-
cia da radiacao produzida. Antes da microonda passar pela cavidade, ela atravessa um
circulador; este dispositivo separa uma parte da radiacao para um segundo sistema de
deteccao (diodo/lock-in) modulado em 8 kHz, esta tensao detectada serd mantida fixa
durante todo experimento com auxilio de uma eletronica de controle, que varia as tensoes
de alimentacao do Klystron mantendo fixa a radiacao produzida. O circulador também é
responsavel por guiar a microonda emitida pela cavidade durante a ressonancia no sentido

do diodo retificador, ndo permitindo retorno de radiagao para a sua fonte (Klystron).

Circulador de

Microondas Detector
' -}
Bobinas de
modulacdo

I Eletroim3 de
campo variavel
Amostra dentro
da cavidade

Figura 3.7: Esquema simplificado da montagem experimental de FMR [68].

Para realizar as medidas em baixas temperaturas, a cavidade é montada sobre um
criostato de fluxo (Oxford) de forma que a temperatura no local da amostra pode ser
ajustada via controlador de temperatura. Fazendo uso de Hélio liquido para resfriar a

amostra, pode-se alcancar temperaturas entre 4,2 K e 300 K.
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3.3.3 Campo de ressonancia ferromagnética - Relagao de dis-

persao

Para interpretar os dados experimentais é preciso conhecer uma expressao para a
condigao geral de ressonancia ferromagnética. Se encontrarmos uma relacao de dispersao
para uma valvula de spin, casos particulares desta solucao correspondem as dispersoes

relacionadas a bicamamadas FM/AF e para filmes simples.

Na Secao 2.7 foi introduzida a estrutura da vélvula de spin, sendo composta basi-
camente por duas camadas metdlicas ferromagnéticas (FM; e FM,) separadas por uma
camada fina metélica ndo magnética (NM) com uma das camadas ferromagnética (FM,)
em contato atomico com uma camada AF. No experimento de FMR, a magnetizagao ¢é
perturbada por um campo magnético de microondas com frequéncia fixa (w) e a energia
livre do sistema é modificada pela variagao do campo magnético dc aplicado (H}) O
campo necessario para modificar a energia, de forma que w = wy, é chamado de campo
de ressonancia, Hg, onde wy é a frequéncia de precessao da magnetizacao. Portanto,
encontrar a relacao de dispersao entre w e H equivale a conhecer Hr que depende das

anisotropias magnéticas presentes na amostra.

Para encontrar uma relagao matematica para Hg, sera utilizado o modelo introduzido
por J. Smit e H. G. Beljers [146], que consiste em minimizar, com relacao a posi¢ao
de equilibrio na presenca do campo magnético, a energia magnética total do sistema.
Partindo da equacao do movimento da magnetizacao dada pela formulacao de Landau-

Lifshitz-Gilbert aplicada separadamente as camadas que compoem a valvula de spin,

temos:
dﬁl ﬁ » ﬁ G1 ﬁ y 6]\_/}1
dt Y 1 ef ’y]\/[12 1 6t )
— —
dM2 — G2 — GMQ
— My x Hop— M , 3.17
dt VM2 X Hef M2\ -y (3.17)
— —
dMg B M » ﬁ B Gg M y 6M3
at TR T 2 \ T T )

onde os indices 1, 2 e 3 correspondem as camadas FM;, FM, e AF, respectivamente.
G; ¢ o parametro de Gilbert relacionado ao amortecimento viscoso da magnetizacao de
cada camada. Este amortecimento nao é considerado em nossos calculos, pois as solugoes
foram determinadas no regime estacionario. Logo, o segundo termo serd desprezado nos
calculos. ﬁe ¢ inclui o campo magnético estatico (dc), o campo de desmagnetizagio, os

campos de anisotropia, etc. A relacdo entre o campo efetivo e a energia livre magnética
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¢é dada pela equacao:
O = -V uE, (3.18)

onde E corresponde a energia magnética por unidade de area (Equa(;éo (2.37)). O in-
dice no gradiente indica que as derivadas sao calculadas em relacao a direcao do vetor

magnetizacao. A tltima equagao em coordenadas esféricas torna-se

Me— gt B g M- — B - —E,
ot T 31,96, T Misond 06,° M 90~ Sseng B

(3.19)

ﬁ (8E/\ 1 0F ~ 1 8EA) — 1 -~ 1
ef — —

onde Ey;, Eg; e Epy; sao as derivadas parciais da energia em relagao as varidveis indicadas

para cada camada que compoe a amostra.

A magnetizacao de cada camada serd tomada em coordenadas esféricas da seguinte

forma:

— — ~ ~

M; = M;M + My8 + My, (3.20)

substituindo as Equagoes (3.19) e (3.20) em (3.17), temos:

da,
dt

%
dM; MpiEyi  MyiEy;
dt n Mz senfi Mz

= _fy]\_iz X ﬁef7

send;

(3.21)

A medida de FMR ¢ realizada com a amostra saturada, portanto, a magnetizagao
possui uma direcao bem definida (]\//7 ) e as demais componentes My e My; sdo muito
pequenas, podendo, em uma primeira aproximacao, ser desprezadas na equacao anterior.
Logo, somente os termos correspondentes aos vetores unitarios fe gg sao diferentes de zero

e dados por:

1dMy  —Ey
v dt  senb;’

1dMy;

el L (3.22)
vodt

Durante o movimento de precessao da magnetizagao é assumido que o movimento esta

confinado a pequenos desvios A#; = 0; — 01(0)

e A¢p; = ¢ — qbz(o) em torno da posicao de

44



© 40

equilibrio (¢; ", 6;"), logo

My, = M;senAf; ~ M;A6;,
M¢i = MiseHQisenAgbi ~ MiseHQiAqﬁi. (323)

onde M; é a magnetizacao de saturacao da i-ésima camada da valvula de spin. Essa
variacao da posicao de equilibrio possui comportamento peridédico dado pela frequéncia

de precessao. Logo, Af e A¢ tem o comportamento dado por:

AHI = AHOieiwt,
A¢l = AngOieiwt. (324)

Como a energia é perturbada em torno de seu valor minimo, dado pela direcao de equilibrio

da magnetizacao, ela sera expandida em série de Taylor até segunda ordem

11 0 0 0 0 0
E=FE, —|— A¢1 + —Ab0; + A¢2 + —AbOy + Agbg—f—
ol 96, 02 90, O3
9 2 (3.25)
A0+ E(¢1, 01, 2,02, ¢3,03).
003
Para simplificar a expansao da energia serd usada a seguinte defini¢ao:
B = -0 B(n, 01, 6, 0s, 65, 05), (3.26)
Vivi — 6A 83 1, Y1, ¥2,V2,¥3,V3 .

onde A; e B; correspondem a todas possiveis combinacoes das varidveis ¢; e ¢;, os indices

iejvariam de 1 a 3. Logo:

1
E =~ Fy+ B <E¢1¢1A¢12 + Epio1A0,* + E¢2¢2A¢22 + E0202A922E¢3¢3A¢32 + E9363A932> +

E4101A91 A0 + Eg190A01ADs + Egy0,Ad1A05 + Ey, 5, Ad1AP3 + Eg 0, AP1 Ab3+
Eg1520A01Ads + Egrga A0 1 AOy 4 Eg1g3 A0 1 Aps + Fgrgs A0 A3 + Eyogo Ao Aby+
Ey2p3AP2Ads + Eyogs Apa A3 + Eyogs Apa A3 + Egogs Ay Az + Egopz A0y AO3+
Ey303A¢3A05. (3.27)

Substituindo agora (3.23), (3.24), e (3.27) em (3.22), teremos as seguintes equagoes
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para as camadas FM;, FM, e FM3:

ithlw

E¢1¢1A¢1 + <E¢191 + ) AbO, + E¢1¢2A¢2 + E¢192A¢92 + E¢1¢3A¢3 + E¢193A93 =0,

(3.28)

it Miw
(E¢191 - 5 . ) Ap1 + Egioi A0y + Egr1paApa + Egr1go A0 + Eg153Ap3 + EgrgsAbs = 0,

(3.29)

ithgw

Epg2Ad1 + Egrgpa Dby + Egoga Ay + (E¢292 + ) Ay + Eyop3Ads + EyogsAbs = 0,

(3.30)

ito Mow
Ep1020A01 + Egigo A0y + (E¢202 - ) Ay + Egaga A0y + Fgogs Ap3 + Fgags Az = 0,
(3.31)
ithgw
Ep13801 + Eg1p3A01 + Egop3Ada + Egogs Ay + Eyzp3A03 + | Egzes + Afs =0,
(3.32)

ithgw

Ep93A¢1 + Egio3A01 + Ego03 Do + Egapzs Al + (E¢393 - > Apz + Epzp3A03 = 0,

(3.33)

Para simplificar os calculos foi considerado que a magnetizacao esta presa ao plano
do filme, isso implica que 0; = 0 = 03 = 5. Também serd feita a seguinte simplificacao
Z; = uMiw nag equacdes anteriores, para i=1, 2 e 3.

Y

As Equagoes (3.28) - (3.33) formam um sistema com 6 equagoes e 6 incégnitas inde-
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pendentes entre si. Logo estas equagoes podem ser reescritas da seguinte forma:

[ Ey 4 Euo + iz Eg142 Eg102 Eyi143 Ey4103 11 Ay ]
Egi01 — 121 Ep101 Ep142 Ep192 Eo143 Epi3 Aby
Eg140 Eg142 Ego42 B0, + 122 Ey4,0, Eg.0, Ao 0
Ej102 Eg192 FEyo02 — 122 Eg22 Foogs Eg203 AN ’
Eg143 FEo143 Egag3 FEpags Eg3g3 Ey3p3 + 123 Ags
| Egues Egr3 Eyo03 Egres  Eypses —t2z3  Egses | | Ab3
(3.34)

Para esse sistema ter solucao é preciso que o determinante da matriz 6 x 6 seja nulo.
Para efetuar esse calculo é necessario conhecer cada coeficiente da matriz, pois alguns sao
nulos e consequentemente facilitam aos calculos. Estes coeficientes sao derivadas parciais
de segunda ordem da energia por unidade de area para uma valvula de spin (Equa(;éo
(2.37)) avaliada nos angulos de equilibrio. Para realizar estas derivadas ¢ necessario
reescrever a energia em coordenadas esféricas. Na Figura 3.8 esta apresentado o sistema
de coordenadas adotado para a valvula de spin estudada. Dois eixos coordenados sao
apresentados, representando as grandezas vetoriais, onde 1, e 1y correspondem aos angulos
que o eixo de anisotropia uniaxial no plano (eixo ficil) das camadas FM; e FM,, fazem

. R . . e - . Yy
com o eixo x. [ é o angulo da anisotropia unidirecional em relagao ao eixo x e M3 é a

magnetizacao nao compensada do AF na regiao de contato com a camada FM,.

Logo, a energia magnética livre por unidade de drea dada pela Equagao (2.37), escrita

em coordenadas esféricas é dada por:

K
E = [—MIH [senfy senf; cos(p; — oy )] + <27rM12 — t—51> cos*ly — Ky sen?0; cos? (¢ — 7]1)} t
1

K
+ [_MQH [senfy senbs cos(ds — ¢ur)] + <2WM22 B t_52> 000 — Kyz sen'02.008"(¢2 772)} "
2
— Jg [ senfly senfs cos(pa — 3 — B) + cosblz coshs] — oy senby senbs cos(da — 3)
sen26s sen26y cos(py — dpr)
2
— Jy [senfisenf cos(dr — ¢o) + cosfy cosbh] — Jiq [ send; sen®6, cos®(¢o — 1)

sen26y sen26; cos(¢a — ¢1)]
> )

— K, [sen292 sen®0p cos® (¢ — ¢p) + cos?0y cos* Oy +

+ cos%0, cos®0, +

(3.35)

A primeira e segunda linhas da equagao anterior correspondem as energias presentes nos

filmes ferromagnéticos FM; e FMy caso estas camadas fossem filmes simples (Zeeman,
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M

Figura 3.8: Sistema de coordenadas utilizado no cédlculo da relagao de dispersao para uma valvula de
spin. O eixo z é colocado de forma perpendicular a superficie da amostra.

superficie, desmagnetizagao e uniaxial). A terceira e quarta linhas sdo as energias devido
ao exchange bias na interface FMy/AF e por fim, a quinta e sexta linhas sao as energias

de acoplamento entre as camadas ferromagnéticas FM; e FMy através do espagador NM.

As magnetizagoes das camadas que compoe a valvula de spin sao presas no plano da
amostra, isto é 6, = 0, = 03 = m/2. Essas estruturas apresentam anisotropias no plano
do filme, logo o campo magnético externo dc é aplicado ao longo do plano da estrutura
(0 = m/2) e faz um angulo azimutal ¢y com o eixo X. Tomando essas consideragoes ap6s
tomar a derivada segunda da energia em coordenadas esféricas dada pela Equagao (3.35),

os coeficientes que aparecem na Equacao (3.34) sao:
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Egg1 = HMty cos(pr — o) + 2Kyits cos2(pr — ) + Ju cos(dr — ¢2) — 2Jpig c052(p1 — ¢2)
(3.36)

2K
Epo = {(47?]\/[12 - Sl) + HM, cos(¢1 — ¢pr) + 2K 1 cos* (o1 — m1) | t1 + Jy cos(¢pr — o)
1
— 2Jyiq c0s* (¢1 — ¢2) (3.37)
Eg1p2 = —Jy cos(dr — ¢2) + 2Jpiq cO82(d1 — ¢2) (3.38)
Eorg2 = —Jui + 2Jpiq cos(p1 — ¢2) (3.39)

Egopo =H Moty cos(¢p2 — o) + 2Kpats cos2(¢pg — 12) + Jg cos(pg — B) + 2K, cos2(¢pe — ¢p)

+ Jbl COS(gbl — ¢2) — 2Jbiq COSQ(¢1 - ¢2) (340)
2 2K52 2
Egogo = [(47TM2 T ) + HM; cos(po — ¢i) + 2Kya cos™(dg — m2) | ta + Jg cos(pa — B)
+ 2K, c08? (g — dpr) + Jy cos(d — ¢o0 — 245 cOs* (1 — o) (3.41)
Egap3 = —Jp cos(da — B — ¢3) (3.42)
FEyoos = —Jg (3.43)
Egsp3 = Epsos = Jpcos(¢2 — B — ¢3) + o cos(B — ¢s3). (3.44)

Os coeficientes Eg101, Egi92, Eg143, Ep103, Eoig2, Eorg3, Eo163, Eoags € Egzps possuem
derivadas nulas nas condigoes de equilibrio mencionadas anteriormente. Logo, a relacao

de dispersao para a valvula de spin é calculada através das raizes do determinante dos
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coeficientes da matriz abaixo:

[ Eap  iZ1 Epgp O 0 0
—iZ1 FEper 0 Epez 0 0
Eyg140 0 Egogo 2y FEgogs 0 (3.45)
0 FEgapa —iZa FEgp2 0 FEgogs
0 0 Egop3 0 Ey3e3 0
|0 0 0 Egoes 0 Epsps |

Apés calculado o determinante da matriz com auxilio do software Mathematica/Wolfram
e realizar um extenso cédlculo de fatoracao, a relacao de dispersao que se deriva do deter-
minante, pode ser reescrita em funcao das segundas derivadas da energia livre magnética
do sistema como [28]: Considerando que w; = w e wy = w, a relagdo de dispersao para

uma valvula de spin em funcao das derivadas nao nulas de sua energia magnética livre é
dada por:

4 w2 (E' E(?)Qd)g) (Ea ) E92293) 1 w2 (2 E¢1¢2 E9192 E¢1¢1 E91€1)
) 202 — 202 — -
7y A\ Egs03 Eysos ) (Mato)?  ~2 \U Mty Mty (M;t)?

E2?, . Esis EZ s E 1
2 5B $203 916 B2 _Eo R 926370101 =0

+ ( 6162 P11 L9262 + —E¢3¢3 0162 010199202 + E@ggg (M1t1M2t2)2
(3.46)

\%;| &

Esta ultima equacao pode ser escrita explicitamente em func¢ao dos campos efetivos de

anisotropias, e do campo magnético aplicado, da seguinte forma:

wt o w?

- [(H cos(¢2 — dm) + ar) (H cos(¢p2 — dm) + az)

+2a5 + (H cos(¢r — éu) + az) (H cos(¢1 — ¢p) + as)]
lag — (H cos(¢1 — ¢u) + az)(H cos(d — du) + az)]
X [a7 — (H cos(¢1 — ¢u) + as)(H cos(dz — ¢u) + ai1)],

(3.47)

onde as constantes a; para 1 < i < 7 sao escritas em funcao dos campos de anisotropia,
da seguinte forma:

ay = 4t Mypp + Hyo cos® (g — 12) + Hpa cos® (¢ — ¢p) + Hg% cos(¢p1 — ¢2)

@ 2., Hyy cos(8 — ¢3) cos(¢a — B — ¢3) — Hppsen?(dy — B — ¢3))
Mg o8 Or= o) % cos(B — ¢3) + cos(p2 — B — ¢3) 7
(3.48)
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az =Hyr cos2(¢1 — 112) + Hpa cos2(¢a — o) + Hig) cos(¢n — ) + Hizy cos2(¢y — ¢o)

Hy cos(B — ¢3) cos(¢2 — 8 — ¢3) (3.49)
H ) .
s cos(ff — ¢3) + cos(¢2 — f — ¢3)
az = Hyy cos2(¢p1 —nl) + ng cos(¢py — ¢2) + Hg% cos2(¢1 — ¢2), (3.50)
ay = 4rMgp1 + Hiq COS2<¢1 )+ HJ(BL cos(pp — @) + H](glgg COSQ(gbl — ¢9), (3.51)
as = (—ng cos(¢p — o) — BQ cosQ(gbl ¢2)) (Hg% — H,(B% cos(¢py — gbg)) : (3.52)

ag =HG) H) cos®(¢1 — ¢2) + 2Hy) Hay cos(d1 — ¢2) cos2(¢1 — o)

+ Hpyl, Higy cos2(¢1 — 62), (3.53)
ar = Hy) Hy) + 2Hy) Hipy cos(¢1 — o) + HyyHigy cos®(¢1 — ¢n). (3.54)

A magnetizagao efetiva e os campos de anisotropia, onde o indice 7 assume os valores de

1 e 2 para as camadas FM; e FM, respectivamente, sao dados por:

ArMpp; = 47w M; — i\zf:: —  Magnetizacao efetiva (3.55)
Hy, = 2;2“ Campo efetivo de anisotropia uniaxial (3.56)
Hgp ]\25752 — Campo efetivo devido ao exchange bias (3.57)
Hy, Mth — Campo efetivo da parede de dominio (3.58)
Hpa = ?\ZZ —  Campo efetivo da anisotropia rotatdria (3.59)
Hg)L = ]\2’; — Campo de acoplamento bilinear (3.60)
Hg)Q = JQ\ZZ —  Campo de acoplamento biquadratico (3.61)

Para encontrar o campo de ressonancia Hr em funcao das anisotropias da amostra, a

Equagao (3.47) é expandida em um polinémio de quarto grau de H, da seguinte forma:
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Ao+ AH + AyH? + AsH? + ALH* =0 (3.62)

onde:

Ay = 1020304 — a10406 — A20307 + Agar — a1asw? — azaqw?® — 2asw? + w? (3.63)

A1 = (a1 (ag(ag + CL4) - (16) — Qo7 — (CL3 + a4)w2) COS(qbl - ¢H) (364)
+ (a1a3a4 + (20304 — Asag — A307 — QW — a2w2) cos(¢o — dp) (3.65)

Ay =(a1ay — w?) cos?(¢y — dr) + (asas — w?) cos® (¢ — dur) (3.66)
+ (a1(as + aq) + az(as + aq) — ag — az) cos(¢1 — o) cos(Ppa — dm) (3.67)

Az = ((a1 + a+2) cos(¢1 — du) + (a3 + as) cos(dz — d)) cos(¢pr — ¢u) cos(¢2 — dn)
(3.68)

Ay = cos?(¢1 — dn) cos* (o — ) (3.69)

Novamente foi utilizado o software Mathematica/Wolfram para encontrar as quatro
raizes do polinémio de quarto grau dado pela Equacao (3.62). Foram tomadas somente
as duas raizes que possuem significado fisico, as raizes reais e positivas. Com isso é
obtido uma equagao para Hg; e Hgs que correspondem aos campos de ressonancia para
as camadas ferromagnéticas livre e presa, respectivamente. Estas equagoes sao muito
grandes, sendo invidvel coloca-las neste texto. Os comandos em Mathematica utilizados

para encontrar as respectivas raizes foram:
e HR2:= Roots[A0 + A1H + A2H? + A3H? + A4H* == 0, H][[3]],

e HRI :=Roots[A0 + A1H + A2H? + A3H3 + A4H* == 0, H][[4]].

O ajuste numérico dos resultados experimentais é feito utilizando o método dos minimos
quadrados com auxilio da rotina FindFit, utilizando as raizes geradas pelos comandos

mostrados anteriormente junto com os termos a; e A;.

Na Figura 3.9 sao apresentadas quatro dependéncias angulares de FMR (Hg X ¢p)

simuladas pelo processo matematico descrito. Esta amostra é composta por duas camadas
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ferromagnéticas livre (FM;) e presa (FMy) interagindo entre si por meio do acoplamento
bilinear separadas por um material nado magnético (AF ou paramagnético). Os parametros
fixos utilizados durante a simulacao foram 4nMpgp = 4nMpgps = 10 kG, Hy; = 30
Oe, Hys = 50 Oe, Hg = 100 Oe, Hry = 150 Oe. Os parametros fenomenolégicos
adotados para o Hgy, foram: 15 Oe, 50 Oe, -15 Oe e -50 Oe. As curvas vermelhas e verdes
correspondem as dependéncias angulares da ressonancia ferromagnética das camadas livre
e presa, respectivamente. As curvas cinzas sao para uma valvula de spin desacoplada

Hpg;, =0, colocadas apenas para apresentar o efeito do acoplamento.

As Figuras 3.9.(a) e 3.9.(b) foram simuladas para Hpy, positivos, enquanto as Figu-
ras 3.9.(c) e 3.9.(d) para acoplamentos bilineares negativos. Perceba que quando existe o
acoplamento ferromagnético (Hg,>0) ocorre um deslocamento médio das curvas de resso-
nancia para campos de ressonancia mais baixos. Para acoplamentos antiferromagnéticos
entre as camadas, o deslocamento médio das curvas de ressonancia é para campos mais

altos.

Outro fato interessante, ¢ a mudanca significativa das dependéncia angular das ca-
madas livres (curvas verdes). A simetria C2 (180°) caracteristica da anisotropia uniaxial
da camada livre é quebrada, e uma simetria tipica da anisotropia unidirecional (360°) é
estabelecida. O acoplamento bilinear comporta-se como um campo magnético interno,
as linhas pontilhadas horizontais foram adicionadas para facilitar o entendimento desse
efeito. Note que as retas verdes sao interceptadas pelas curvas somente nos extremos, ou
seja, o campo de ressonancia para ¢y = 0° é menor que para ¢y = 180°, este comporta-

mento ¢é caracteristico do fenomeno de exchange bias.

A relagao de dispersao fornecida pela Equagao (3.46), para uma valvula de spin com-
posta por dois sistemas acoplados, fornece duas solugoes: correspondente a bicamada
FM,/AF e o outro a um filme simples FM;. Se Jy; e Jj, forem nulos, isso implica no desa-
coplamento do sistema, ou seja, os coeficientes gerados pela derivada segunda da energia

magnética Eyp € Egogr sdo iguais a zero. Logo, a Equacao (3.46) se reduz a:

CL)4 w2 E;2¢3 E? 1 w2 1 2
- E o E o 02603 - K E.
S [( . E¢3¢3) ( P B ) | (mata)? A2 (M)

B E E _ E§>2¢3 E _ E92293 1 =0 (3.70)
0101 L9191 | L2992 B 0202 Eones ) (Myts Mots)? . .

Uma das raizes reais desta ultima equacgao corresponde a relagao de dispersao para um

filme simples ferromagnético [146]. Para o caso em que o campo magnético é aplicado no
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Figura 3.9: Dependéncia angular do campo de ressonancia ferromagnética no sistema valvula de spin
para véarios valores do acoplamento bilinear entre as camadas FM. Os parametros fixos utilizados durante
a simulacgao foram 47 Mpgr, = dnMgpe = 10 kG, Hy; = 30 Oe, Hys = 50 Oe, Hg = 100 Oe, Hr4 = 150
Oe. Os valores de Hpy, foram (a) 15 Oe, (b) 50 Oe, (c¢) -15 Oe e (d) -50 Oe. As curvas cinzas sido para
o sistema desacoplado, enquantos as verdes e vermelhas sdo para as camadas acopladas FM; e FM,,
respectivamente. Foi considerado que o campo da parede de dominio é muito maior que o campo de
interacao na interface FM2/AF3, isto é Hy >> Hp.
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plano do filme, ou seja, Ey g1 = 0, pois 0y = 6 = 7/2, ela é da forma:

w? 1
? = E¢1¢1E9191 (thl)Q . (371)

A outra raiz corresponde a relagao de dispersao do sistema F'M;/AF acoplado por

exchange bias [28]:

CL)Q E(?,2¢3 E2 1
=) = ( Eppe — Epogo — 22283 . 3.72
<72> < v E¢3¢3>( 2% Eosos (t2Ms)? (3.72)

3.3.4 Bicamada FM/AF- Campo de ressonancia

Para entender como se manifesta o exchange bias nos experimentos de FMR, come-
caremos tomando as derivadas segundas da energia livre magnética (Equagoes (3.36) -
(3.44)) e substituindo na Equagao (3.72), encontramos a relagao de dispersao w x H

escrita explicitamente em func¢do dos campos efetivos de anisotropia [65]

w =7 HyHZ (373)
onde

Hy = HCOS(¢2 — ¢H) + HU2 COS2(¢2 — 7]2) -+ Hra + H5f7 (374)

HZ = 47TMEF2 + HCOS(QbQ — ¢H) + HU2 COSQ(¢2 — 7’]2) + HRA + Hlef (375)

Os campos efetivos H' e HS' foram definidos por Geshev [147] et al, como:

Hyy cos(f8 — ¢3) cos(pa — B — p3) — Hpsen?(dy — 8 — ¢3)
I}I{—Vg cos(f — ¢3) + cos(¢2 — 5 — ¢3) 7
Hzef _ Hyy cos(8 — ¢3) cos(¢a — B — ¢3) .
Z—Z cos(8 — ¢3) + cos(¢2 — B — ¢3)

Hy =

(3.76)

(3.77)

Isolando H na Equacao (3.73), obtemos que a dependéncia angular do campo de res-
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sonancia no plano de uma bicamada FM/AF, é dada por:

1
" 2cos(9s — o)

€ € 2 w 2
+\/<H5286H2(¢2 — 12) + 47 + H” — H2f(0)) 4 (?) ’

[HU2(1 — 3c05%(¢hy — 1)) — AT M, gp — 2H,q — HY — HY

(3.78)

esta ultima equagao fornece a dependéncia angular do campo de ressonancia em fungao das
anisotropias e da diregao do campo magnético aplicado no plano do filme. Esta equacao
também foi utilizada para analise de H X ¢ no plano para os filmes simples, tomando as

anisotropias que surgem do ezchange bias como nulas (Hg = Hy = Hra = 0).

Na Figura 3.10 sao apresentadas simulagoes computacionais com objetivo de mostrar a
quebra de simetria causada pela presenca da anisotropia unidirecional para uma bicamada
Py(7nm)/IrMn(12nm). Estas simulages foram realizadas utilizado a Equagao (3.78) e
fazendo uso de parametros fisicos inspirados nos obtidos experimentalmente: 47 Mpgp =
10kG, Hy = 900 Oe, Hy = 40 Oe, Hry = 50 Oe. Os valores utilizados para o campo
efetivo de exchange bias foram 0 Oe, 10 Oe, 30 Oe, 50 Oe, 75 Oe e 100 Oe. A presenca do
exchange bias (Hgp) é facilmente identificada em um ciclo de histerese como uma quebra
de simetria representada por um deslocamento em campo magnético e também por um
aumento de coercividade. Em medidas de FMR a presencga dessa anisotropia também
possui uma assinatura caracteristica representada pela quebra da simetria C2 (Ver Figura
3.10(a)), caracterfstica de um filme simples com anisotropia uniaxial. Nas Figuras 3.10.(b)
- 3.10.(f) é apresentado o comportamento desse sistema. A medida que Hgp aumenta, o
valor do campo de ressonancia, para ¢y = 180°, também aumenta. Para maiores valores

de Hgp a simetria de Hr X ¢ se aproxima de um formato de “sino” com simetria de 360°.
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Figura 3.10: Simulagées computacionais utilizando a Equagao (3.78) para o comportamento do campo
de ressonancia ferromagnética para uma bicamada FM/AF (Py(7 nm)/IrMn(12 nm)). Os valores adota-
dos para Hgp foram 0 Oe (a), 10 Oe (b), 30 Oe (c), 50 Oe (d), 75 Oe (e) e 100 Oe (f). Estas simulagoes
foram realizadas para frequéncia de microondas de 9,312 GHz e os demais parametros adotados na equa-
cao foram 4drMpr = 10 kG, Hy = 900 Oe, Hy = 40 Oe, Hr4 = 50 Oe.
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3.3.5 Largura de linha - Mecanismos de relaxagcao magnética

Os mecanismos de relaxacao magnética presentes em meios ferromagnéticos podem ser
investigados pela anélise da dependéncia angular da largura de linha (AH X ¢y ) obtida
por experimentos de ressonancia ferromagnética [148, 149]. Além do interesse relacio-
nado a fisica basica, o entendimento da relaxacao em nanoestruturas é extremamente
importante para a compreensao e otimizacao de dispositivos de armazenamento de dados
e processamento de sinais em spintronica. A velocidade de reversao da magnetizacao é
dependente do amortecimento da mesma. Logo, o tempo de relaxacao tem importancia

fundamental na performance desses dispositivos [150].

Em geral, os processos de relaxagao ferromagnética, medidos por FMR, sao divididos

em duas categorias:

(i) intrinsecos — onde a energia é diretamente transferida para a rede cristalina através
de interacao da magnetizacao com excitagoes elementares: elétrons de condugao,

fonons, etc.

(ii) extrinsecos — onde a energia do modo uniforme é perdida devido & intera¢ao com

defeitos (dois magnons), impurezas, superficies, interfaces, etc.

As contribuigoes para a largura A H devido a esses mecanismos, podem ser expressas pela

seguinte equagao [65, 151, 152]:
AH = AHg + AHumom + AHonr, (3.79)

onde o primeiro termo representa o amortecimento devido a mecanismos intrinsecos e de
condugao [153-155]. O segundo termo representa o amortecimento inomogéneo devido
a imperfei¢oes no material, que geram flutuagoes nas anisotropias [156-159]. O terceiro
termo corresponde ao espalhamento de dois magnons [152]. Note que os dois ultimos

termos correspondem a amortecimentos extrinsecos.

O primeiro termo da Equacao (3.79), corresponde a contribui¢do para a largura de
linha, devido ao amortecimento intrinseco, ou amortecimento de Gilbert (AHg). Este
processo de relaxacao é descrito fenomenologicamente fazendo-se uso da equagao do movi-
mento de Landau-Lifshitz, incluindo o termo de amortecimento [154, 155], sendo fornecido

pela equagao:

AH 20 w

S = oo~ om) 350
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yM?

experimentos de ressonancia ferromagnética, a frequéncia w é mantida constante, o angulo

onde a = conhecido como parametro de amortecimento de Gilbert. Em nossos
entre a magnetizacdo e o campo aplicado é nulo, pois a amostra estd saturada (¢ —
¢y = 0). Portanto, o amortecimento devido aos mecanismos intrinsecos apresenta um

comportamento constante durante a dependéncia angular.

Agora, vamos discutir o segundo termo da Equagao (3.79). Esse mecanismo de relaxa-
cao depende diretamente de inomogeneidades (mosaicidades - flutuagoes microestruturais)
introduzidas durante o crescimento dos filmes que geram uma nao uniformidade espacial
de sua magnetizacao efetiva e também das anisotropias. Esta nao homogeneidade ocorre
devido a pequenas flutuagoes nas direcoes dos eixos de anisotropias, na magnetizagao e no
campo magnético aplicado. Essas varia¢oes locais no campo interno influem nos valores
da largura de linha medidas por FMR. A largura de linha devido a este mecanismo, pode
ser escrita como [156, 157, 160, 161]:

aHres
o,

AHinom(w; ¢H) = Z ‘ A¢k7 (381)
k

onde ¢y, representa qualquer flutuagao descrita acima.

A terceira e dltima contribuigdo para a largura de linha (AHsy,) também é causada
por inomogeneidades, mais precisamente defeitos de superficie e interface que agem como
centros de espalhamento. Este é um processo onde um méagnon com k = 0 (excitado na

ressonancia ferromagnética) espalha para estados degenerados com k # 0 [160].

Para que este espalhamento ocorra é necessario que existam magnons degenerados
com o médulo uniforme e que existam centros espalhadores para absorver o vetor de
onda resultante do espalhamento. A teoria do espalhamento de 2-m&agnons para filmes
finos ferromagnéticos magnetizados no plano foi formulada por Arials e Mills [162, 163].
A primeira verificagao experimental deste mecanismo em filmes finos foi realizada por
Azevedo et al [164]. A expressao utilizada para interpretar o mecanismo de dois magnons

¢é dada por:

2, :ZWM#)Z [H?% + (2Hg + 47 M,;)? <<%> _ 1) + (Hp 4 4nMpp)* <<§> — 1)]

H

1 R

e 3.82
< SN Hy 1 Anb, (3.82)

Para equacao anterior foi assumido que os defeitos, na superficie ou interface, tém forma

(1)

de paralelepipedos retangulares com a dimensao de sua base definida pelas arestas “a” e
8HZb2p
D

[P

¢” e altura definida por “b”. A grandeza N é definida matematicamente como N =
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onde b e p sao, respectivamente, a altura média e a fragao da area da superficie coberta

pelos defeitos.

Na Figura 3.11, retirada da referéncia [68], é apresentado o comportamento individual
de cada mecanismo de relaxacao. Neste trabalho, os autores fabricaram amostras com 12
nm de permalloy e aplicando diferentes técnicas de preparacao de amostras, conseguiram
fabricar filmes finos em que a presenca individual de cada mecanismo de relaxacao é
predominante. A Figura 3.11.(a) apresenta a dependéncia angular da largura de linha
constante, que é uma assinatura do mecanismo de relaxagao magnética homogénio de
Gilbert (AHg) dado pela Equacao (3.80). Inomogeneidades na amostra contribuem para
flutuacoes aleatérias na largura de linha, veja Figura 3.11.(b) - este filme foi produzido
com objetivo de se ter o mecanismo de relaxacao por inomogeneidades dominante. Por
fim, na Figura 3.11.(c) a dependéncia angular da largura de linha tem a mesma simetria
do campo de ressonancia, esta caracteristica implica que o mecanismo de relaxagao de

dois magnons prevalece em relacao aos demais.

0,10 0,10
(a) (b) 2
o AH ) a [m] ° U
0.08 Ajuste numérico 0,08} /" . ol -
™ Py
O 0,06} 8 oos|
= =
E -
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0,02 ! ! : 0,02 . . .
0 90 180 270 360 0 90 180 270 360
Angulo no plano (graus) Angulo no plano (graus)
0,10
(©)
o AH
0,08 -

Ajuste numeérico

0 9 180 270 360
Angulo no plano (graus)

Figura 3.11: Dependéncia angular da largura de linha para filmes de permalloy com 12 nm de espessura,
e ajustados numericamente com os mecanismos de relaxagao mais relevantes presentes em cada amostra.
Detalhes sobre os métodos de fabricacao e os parametros utilizados nos ajustes numéricos sao fornecidos
na referéncia [68].
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3.3.6 Implementacao da técnica de ressonancia ferromagnética
(FMR) no DF/UFMG

O Laboratério de Ressonancia Paramagnética, sob coordenacao do professor Klaus
Krambrock, existe ha muitos anos e diversos estudantes concluiram sua poés-graduacao
utilizando esse laboratério [165-170]. Porém, o espectrometro de ressonancia paramagné-
tica “EPR” nunca havia sido utilizado no modo “FMR” para investigar filmes finos ferro-
magnéticos. O sistema EPR possui frequéncia de microondas, intensidade de campo e o
modo da cavidade comuns aos utilizados em FMR. Porém, mesmo com essas semelhancas,
foram encontradas algumas dificuldades. O equipamento de ressonancia paramagnética
possui grande sensibilidade, a ponto de medir os efeitos de borda das amostras. Por
exemplo, filmes ferromagnéticos simples compostos por apenas uma camada ferromagné-
tica apresentavam diversas curvas de absorcoes, para uma faixa de campo e frequéncia
onde deveria existir somente uma frequéncia de ressonancia (uma absorcao). Este pro-
blema foi corrigido com auxilio de uma méaquina de corte por fio de diamante, pertencente
ao centro de microscopia da UFMG. Esse equipamento permite retirar todas as bordas

sem danificar & amostra.

Um outro problema observado foi que ao realizar medidas sucessivas de FMR, na
mesma amostra e sob iguais condi¢oes experimentais, os resultados nao eram reprodu-
tiveis. Observou-se que durante os experimentos de FMR as amostras eram alteradas.
Percebemos que a fonte Klustron produz radiagao com poténcia de aproximadamente 500
mW e parte dessa poténcia é perdida no trajeto fonte/cavidade. Como as amostras inves-
tigadas sao muito finas, essa poténcia causava um aquecimento e consequentemente uma
modificagao na interface FM/AF das mesmas. Na Figura 3.12.(a) é mostrado, de forma
simplificada, o esquema inicial utilizado para realizar o experimento de FMR. A radiacao
produzida pelo gerador de microondas era dirigida a cavidade diretamente. FEntao, foi
necessario adicionar ao sistema um atenuador, de forma a diminuir a poténcia da radia-
¢ao incidente. Porém, o sinal refletido pela cavidade também foi atenuado. Para suprir
essa atenuagao foi adicionado um aplificador de microondas (Quinstar). Estas tltimas

adaptacgoes sao apresentadas na Figura 3.12.(b).

A queda de poténcia realizada pelo atenuador é dada pela seguinte equagao [171]

PF =X
— =1 ( 10 ) .
p =10 (3.83)

onde Pr, P; e X correspondem a poténcia final, poténcia inicial e o valor de atenuacao,

respectivamente.
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Figura 3.12: Representacao do espectrometro de FMR antes (a) e depois (b) de verificarmos que a
poténcia de microondas danificava as amostras.

Para encontrar o valor adequado de atenuacao foram feitas sucessivas medidas em
uma bicamada FM/AF. Essa amostra foi escolhida por apresentar exchange bias, que
ocorre devido ao contato atomico na interface ferromagnética e antiferromagnética. Logo,
qualquer modificagao na amostra durante o experimento, em geral, danifica a interface

diminuindo a anisotropia unidirecional da amostra.

Na Figura 3.13 sao mostrados os resultados experimentais para a dependéncia angular
do campo de ressonancia ferromagnética (Hgr X ¢p) e da largura de linha (AH X ¢g)
para diferentes valores de atenuagao (0, 10, 20, 30 e 40 dB). Tanto (Hg) como (AH)
sofrem variagoes para atenuagoes menores que 20 dB. O exchange bias é caracterizado pelo
formato de “sino” para Hg X ¢, com atenuacoes menores ou iguais a 10 dB, a anisotropia
comeca a diminuir. Ao permitir a passagem total de radiagdo (00 dB de atenuacao), o
exchange bias é bastante atenuado, apresentando um comportamento anémalo mostrado
pelos pontos vermelhos. Para valores de atenuacoes maiores ou iguais a 20 dB nao ocorre
nenhuma modificagado na simetria da dependéncia angular de Hr e AH. A simetria
da largura de linha também ¢é modificada para baixas atenuagoes, o comportamento de

AH x ¢y passa a ser aproximadamente constante.

Foi verificado que 20 dB é o menor valor de atenuagao para o qual nao se danifica a
amostra. Nessa configuracao, o atenuador permite a passagem de apenas 1% da radia-
¢ao produzida. Isto significa que a poténcia refletida também serd pequena, justificando

entao a inclusao de um amplificador de microondas antes da retificacao da radiacao pelo
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Figura 3.13: Medidas sucessivas da dependéncia angular para o campo de ressonancia (a) e largura de
linha (b) para uma bicamada composta por Py(12nm)IrMn(12nm), para diferentes valores de atenuagao
de poténcia de microondas.

diodo. Apés realizar duas medidas de FMR sucessivas para a bicamada FM/AF e plotar
o resultado para Hr X ¢y € AH X ¢ no mesmo grafico (Figura 3.14), é mostrado que os
resultados sao reprodutiveis. A dependéncia angular de Hp coincide quase que perfeita-
mente para as duas medidas (Figura 3.14.(&)). As pequenas diferencas para a dependéncia

angular de AH (Veja Figura 3.14.(b)) ocorrem devido a incerteza experimental.

Os resultados para os valores médios do Hg e AH sao mostrados na Figura 3.15.
O comportamento anémalo, apresentado em altas poténcias (baixa atenuagdo), ocorre
devido ao aquecimento que ativa processos de difusao atomica e altera a interface. Dessa
forma, o efeito de exchange bias que se apresenta na dependéncia angular em FMR como
um “formato de sino” e a anisotropia rotatéria (deslocamento isotrépico de Hg para baixo)
desaparecem e a amostra tende ao comportamento de um filme simples, que possui valores

maiores de Hgr e menores para AH.
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Figura 3.14: Medidas sucessivas da dependéncia angular para o campo de ressonancia e largura
de linha atenuando em 20 dB a poténcia de microondas para a bicamada FM/AF composta por

Py(12nm)IrMn(12nm).
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Figura 3.15: Campo de ressonancia e largura de linha de linha média em funcdo da atenuacdo da
poténcia de micro-ondas para uma bicamada FM/AF composta por Py(12nm)IrMn(12nm).
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Capitulo 4
Resultados e discussoes

Neste capitulo serao expostos os resultados obtidos através da técnica de ressonan-
cia ferromagnética (FMR) para amostras fabricadas por sputtering. A Segao 4.1 aborda
os efeitos induzidos em uma bicamada FM/AF fabricada por sputtering com incidéncia
obliqua assistida por campo. Este processo de fabricacao permitiu induzir e controlar a
nao colinearidade entre o eixo uniaxial da camada ferromagnética e o eixo unidirecional.
Esses efeitos foram investigados pela técnica FMR onde foram caracterizadas as aniso-
tropias magnéticas nao colineares e sua influéncia no campo de ressonancia e na largura
de linha. Estas amostras foram fabricadas e analisadas no Departamento de Fisica da
UFPE. Apés investigar os efeitos da deposicao obliqua em bicamadas FM/AF, foi dado
um passo adiante, ou seja, investigar a influéncia deste processo de fabricacao de amostras
em uma estrutura mais complexa. Valvulas de spin foram produzidas no Centro de De-
senvolvimento Tecnolégico Nuclear (CDTN) por sputtering obliquo. O espectrometro de
ressonancia paramagnética pertencente ao DF-UFMG foi configurado de forma a realizar
medidas de FMR, como descrito na Secao 3.3.6, e consequentemente ser utilizado para
esse tipo de analise. Foram feitas medidas da dependéncia angular do campo de ressonan-
cia ferromagnética nessas multicamadas e foi verificada, de forma direta, o efeito da nao
colinearidade entre os eixos uniaxiais induzidos nessas estruturas durante sua fabricacao

(ver Secao 4.2).

4.1 Inducao e controle da nao colinearidade dos eixos

uniaxial e unidirecional para bicamadas FM/AF

Bicamadas FM/AF acopladas por ezchange bias geralmente apresentam seus eixos

uniaxial e unidirecional colineares devido ao processo de fabricacao. Existem vérias for-
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mas de preparar essas amostras, porém, a camada ferromagnética (FM) geralmente é
depositada primeiro, e seu eixo uniaxial é induzido por um campo magnético ou por esta
ser evaporada de forma obliqua ou ambas. Ao depositar o material antiferromagnético
(AF), os primeiros dtomos que chegam ao substrato estdo em contato atémico com o
filme FM, e tem seus momentos magnéticos alinhados por interagao de troca (exchange)
na dire¢ao uniaxial, e consequentemente, as demais camadas atomicas do material AF sao
depositadas com uma direcao de anisotropia bem definida. Resumindo, o eixo uniaxial da
camada ferromagnética, comumente serve de base para orientacao da anisotropia uniaxial

do filme antiferromagnético.

Esse trabalho foi realizado com dois objetivos: i) Desenvolver um método capaz de
fabricar bicamadas FM/AF com eixo uniaxial do FM e eixo unidirecional da interface AF
nao colineares; ii) Além da nao colinearidade, é interessante controlar o angulo de incli-
nacao entre esses eixos de anisotropia e também analisar suas consequéncias nas depen-
déncias angulares do campo de ressonancia (Hg X ¢py) e da largura de linha (AH X ¢g)
obtidas pela técnica de FMR.

Para controlar a diregdo do eixo unidirecional e fazer com que esta seja diferente da
dire¢do do eixo uniaxial da camada ferromagnética (FMs), foram fabricadas amostras por
deposicao obliqua assistida por campo, onde durante o processo de crescimento dos fil-
mes, um campo magnético externo é aplicado ao longo de direc¢oes especificas no plano do
substrato. Este campo foi produzido por imas de ferritas de bario colocados na parte de
tras do porta amostras dentro da camara de sputtering. Na Figura 4.1.(a) é mostrado o
porta amostra fabricado exclusivamente para este trabalho, esta estrutura ficou localizada
sobre a plataforma de deposicao e possui um angulo de inclinagao de 50° em relacao a
mesma e ao plano de evaporacao. A inclinacao de 50° foi escolhida a partir de informacgoes
publicadas na referéncia [56]. Neste artigo foi relatada a investigacao da dependéncia das
anisotropias magnéticas e dos mecanismos de relaxacao presentes na largura de linha, em
funcao da inclinacao da amostra em relacao as magnetrons. Essa inclinacao foi escolhida
por apresentar alto de campo de anisotropia uniaxial (Hy = 90 Oe) e a dependéncia an-
gular de AH apresentar a mesma simetria do campo de ressonancia, ou seja, 0 mecanismo
de espalhamento de dois magnons é o mais ativo para esta inclinacao. O eixo uniaxial
¢ induzido na diregao = (ver Figura 4.1.a), devido ao efeito conhecido como “self - sha-
dowing” [48-60] como mostrado na Secao 2.2.3 e ilustrado na Figura 2.3 | onde os graos

crescem alongados perpendicularmente a direcao de evaporacao no plano do filme.

As amostras investigadas foram fabricadas com camadas protetora e buffer layer com-
postas por 6 nm de Cu depositadas sobre substrato de Si(100). As bicamadas FM/AF

tém a composigao quimica e espessura dadas por Py(12 nm)/IrsoMngo(12 nm). A pres-
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Figura 4.1: (a) Esquema de deposicdo obliqua por sputtering assistida por campo magnético. (b)
Sistema de coordenadas utilizado para analise de ressonancia ferromagnética. Uap e Upp; indicam res-
pectivamente as diregoes das anisotropias unidirecional e uniaxial.

sao de base e de trabalho foram respectivamente 2,2x10~7 Torr e 3,0 mTorr. O campo
magnético aplicado durante a deposicao (ﬁo) tem valor aproximado de 150 Oe, e faz um
angulo ¢g com o eixo x. Quatro amostras foram investigadas e os valores escolhidos para
¢o foram: 0°, 30°, 60° e 90° (ver Figura 4.2).

A dependéncia angular e o ajuste numérico obtido pela condi¢ao de ressonancia w =
ywWHyHy, (Equa(;éo (3.73)) sao apresentados na Figura 4.2, onde w é a frequéncia de
ressonancia, v é a razao giromagnética, Hy e H; correspondem aos campos efetivos de
anisotropias. Estes campos efetivos dependem do campo magnético aplicado (H), da ani-
sotropia uniaxial (Hy ), da anisotropia rotatéria (Hgra), do campo efetivo de parede de
dominio (Hy ), do campo de exchange bias (Hg), e por fim, da magnetizacao efetiva
(47 Mgp) (ver Equagdes (3.74) e (3.75)). O sistema de coordenadas utilizado nos calculos
é mostrado na figura 4.1.b, onde os angulos n e [ correspondem aos angulos dos eixos
uniaxial e unidirecional em relacao ao eixo x, respectivamente. Os parametros fenomeno-
16gicos utilizados nos célculos foram y= 16,7 GHz/kOe e 4 Mgr = 9,65 kG. Esta dltima
grandeza foi obtida pela andlise dos resultados experimentais da dependéncia angular do
campo de ressonancia no plano do filme (Hg X ¢p) para um filmes simples de permalloy
crescido por deposicao obliqua, inclinado 50° em relagao as magnetrons. Foi aplicado um

campo magnético durante o crescimento (in situ) paralelo ao eixo x (¢g = 0°).
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Figura 4.2: Dependéncia angular no plano para o campo de ressonancia ferromagnética (Hg) para
bicamadas FM/AF (Py(12 nm)/IrMn (12 nm)) para diferentes dngulos de inclinagdo ¢o. Os pontos
correspondem aos resultados experimentais e as linhas vermelhas ao ajuste numérico.

Os resultados obtidos para amostras fabricadas com ¢y = 0° sao mostrados na Figura
4.2.(a). Esta amostra apresentou o comportamento esperado para bicamadas FM/AF
com Hy < Hp, dois maximos para ¢y = 90° e ¢y = 270°, simétricos com respeito ao
minimo local (¢g = 180°). Os valores extraidos pelo ajuste numérico para os angulos
n = —8% e f = —8° indicam a colinearidade entre os eixos uniaxial e unidirecional, pois
estes foram alinhados pelo processo de crescimento (¢9 = 0°, ou seja, ﬁo ¢é paralelo ao
eixo x). Porém, quando ﬁo ¢ aplicado nao paralelamente ao eixo x e com inclinacoes
dadas por ¢y = 30°, 60° e 90° (Figuras 4.2.(b) - 4.2.(d)), a dependéncia angular para Hg
torna-se assimétrica, indicando a forte dependéncia unidirecional com a direcao do campo
ﬁo aplicado e consequentemente a nao colinearidade entre este eixo e o de anisotropia
uniaxial. Este ultimo é induzido pela deposicao obliqua. A medida que ¢y aumenta,
o maximo relativo, ou seja o valor de Hi para ¢y = 180° diminui, mostrando que o

eixo unidirecional nao esta mais paralelo ao eixo x. Surpreendentemente, para ¢g = 90°
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a direcao do exchange bias também estd rotacionada de 90° (6 = 90°). Isto faz que

Hr(py = 0°) =~ Hp(dy = 180°) e no aumento do campo de ressonancia para ¢y = 270°.

A Tabela 4.1 mostra os parametros obtidos pelo ajuste numérico das dependéncias an-
gulares de Hr e AH para as amostras fabricadas com ¢¢ = 0%, 30°, 60° e 90°. A medida
do desvio angular para o eixo uniaxial n é praticamente independente de ¢y . Isto surge
devido a maior influéncia causada pelos efeitos da evaporacao obliqua na camada ferro-
magnética. Por outro lado, a inclinacao § para o eixo unidirecional em relacao a direcao
x (diregao induzida do eixo uniaxial da camada ferromagnética devido a evaporagao por
incidéncia obliqua), é fortemente dependente da diregao de ﬁo. Isto surge do fato de que
a anisotropia do AF é ordenada em funcao da direcdo da magnetizacao da camada FM
durante a deposicao. A direcao da anisotropia unidirecional é aproximadamente igual a
¢o para ﬁ paralelo e perpendicular ao eixo z (8 &~ ¢g para ¢o = 0° e ¢y = 90°). Para
Po = 30° e ¢y = 60°, os valores de 8 sao 21° e 28° respectivamente, indicando a possi-
vel existéncia de efeitos de desmagnetizacao devido aos graos de ambas camadas serem
alongados. Nao é observada qualquer correlacao entre Hrs € Hg e a inclinagao ¢q. Isto
nos leva a crer que estas anisotropias estao relacionadas com outras varidveis, como por
exemplo, a espessura e morfologia dos filmes. Logo, criacao de graos instaveis no material

AF é independente da dire¢ao do campo externo aplicado durante sua evaporagao (¢y).

Na Figura 4.3 sao apresentados os resultados experimentais para a dependéncia an-
gular da largura de linha. A linha continua azul corresponde ao ajuste numérico obtido
pela soma de todos mecanismos de relaxacao presente nas amostras. A linha horizontal
preta pontilhada, corresponde ao amortecimento intrinseco de Gilbert, dado pela Equa-
¢ao (3.80). Este amortecimento é aproximadamente constante para as quatro amostras
investigadas. A presenca do mecanismo de dois magnons é representada pelas linhas
pontilhadas azuis. Este mecanismo apresenta simetria semelhante a verificada em amos-
tras com simetria uniaxial [56, 65]. A quebra de simetria corresponde a presenga dos

mecanismos relacionados a inomogeneidade é dada pela Equacao (3.81), onde foram veri-

Tabela 4.1: Valores dos campos de anisotropia Hy, Hg, e Hra e os angulos n e 5 com respeito ao eixo
x para a inclinagao do eixo uniaxial e unidirecional respectivamete, obtidos pelo ajuste numérico para a
dependéncia angular no plano de Hg (Figura 4.2). AHg, AS e ¢/a sdo parametros extraidos do ajuste
numérico para a dependéncia angular da largura de linha (Figura 4.3)

®o Hy Hg Hpga B n AHpg AB c/a
(graus)  (Oe) (Oe) (Oe) (graus)  (graus) (Oe) (graus)

0 68 88 73 -8 -8 15 3,9 1,04

30 72 81 69 21 0 17,5 75 1,04

60 40 97 97 28 -7 14 7,5 1,03

90 50 63 79 90 5 16 6,0 1,03
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ficadas variagoes para Hg na interface FM/AF (AHE), e na dire¢ao do eixo de anisotropia
unidirecional, representada por AS. Estas variagoes sugerem uma nao uniformidade na

distribuicao das formas dos graos devido ao processo de evaporacao obliqua.
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Figura 4.3: Dependéncia angular para a largura de linha AH obtida por FMR para bicamadas FM/AF
compostas por Py/IrMn para ¢g = 0°, 30°, 60° e 90°. Os circulos pretos correspondem aos dados expe-
rimentais, as linhas sélidas correspondem ao ajuste numeérico obtido levando em conta os mais relevantes
mecanismos de amortecimento da magnetizagao. As linhas pontilhadas correspondem as contribuigoes
individuais para os mecanismos de relaxacao considerados.

Em conclusao, foi possivel induzir e controlar a nao colinearidade entre os eixos unidi-
recional e uniaxial para uma bicamada FM/AF. Ao evaporar filmes por deposigao obliqua,
os graos crescem de forma alongada resultando na inducao do eixo uniaxial do filme fer-
romagnético no plano do filme e perpendicular a direcao de evaporacao. Ao aplicar um
campo magnético no plano da amostra, este orienta os spins do filme ferromagnético
em uma direcao diferente a do eixo uniaxial induzido, resultando numa componente de
magnetizacao com uma inclinacao ¢o. O material AF tente a crescer com a anisotropia an-
tiferromagnética com orientacao dependente da direcao de aplicacao de ﬁo. As amostras
foram caracterizadas por ressonancia ferromagnética e foram analisadas as dependéncias

angulares no plano para o campo de ressonancia e para a largura de linha.
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4.2 Inducao de eixos faceis nao colineares para val-

vulas de spin fabricadas por deposicao obliqua.

Geralmente, os eixos faceis das camadas ferromagnéticas FM; e FM,, que compoem a
valvula de spin, sao paralalelos. Porém, as magnetizagoes destas podem estar no mesmo
sentido ou em sentidos apostos (acoplamento bilinear - ver Se¢ao 2.6.2). Logo, existe uma
questao a ser respondida: E possivel desenvolver um método de fabricagao de valvulas de
spin com eixos faceis nao colineares? Nesta secao serd apresentado um esquema de fabri-
cacao de amostras por sputtering que permite induzir os eixos uniaxiais das camadas livre
e presa nao paralelos. Na secao anterior (4.1), as amostras investigadas foram fabricadas
por um sistema de sputtering que possui o suporte para substratos paralelo ao plano de
evaporacao. Para inclinar amostras em relacao ao plano de deposicao, foram fabricados
porta-amostras, como por exemplo, o apresentado na Figura 4.1. Filmes ferromagnéti-
cos fabricados por meio de evaporacao obliqua apresentam altos campos de anisotropia
uniaxial orientado no plano da amostra e perpendicular a dire¢ao de evaporagao [48-60].
Porém, diversos sistemas de sputtering sao projetados com magnetrons inclinadas entre si
e focadas sobre o substrato. Este tipo de sistema apresenta dois angulos importantes: i)
angulo entre a diregao de evaporagao e a normal ao plano do substrato (1), este angulo é
responsavel por induzir e acentuar a anisotropia uniaxial (deposi¢ao obliqua); ii) angulo
entre as evaporadoras e consequentemente entre as diregoes de evaporacao. Esta tltima
caracteristica (ii) permitiria, em principio, que amostras evaporadas por alvos diferen-
tes apresentem eixos faceis nao colineares. A Figura 4.4 corresponde ao esquema desta

configuragao de fabricagao de amostras mencionada acima.

Vélvulas de spin compostas por Py/Ru/FeCo/IrMn foram fabricadas sobre subtra-
tos de Si(100) & temperatura ambiente com pressao base de 5 x 10~® Torr, e utilizando
um sistema de magnetron sputtering DC, fixando a corrente na amostra como 50 mA
(médulo corrente constante). Todas as amostras foram preparadas com camadas prote-
tora e espagadora (buffer layer) compostas por Cu, com 3 nm de espessura. Os alvos
utilizados foram: Nig;Feyg (permalloy - Py), como FM;; CogoFeyy (FeCo), como FMs;
IryoMngy (IrMn), como a camada antiferromagnética; e por fim, Ruténio como camada
separadora nao magnética (NM). Primeiramente, é evaporada a camada FM;, em seguida
as camadas NM, FM; e AF, respectivamente. Durante a deposi¢cao nenhum campo mag-
nético externo foi aplicado sobre as amostras. A pressao de argonio utilizada foi de 4
mTorr durante todo processo de deposicao. A espessura das camadas foi verificada por
uma micro-balanca de quartzo calibrada previamente. A geometria de distribui¢dao dos

alvos utilizados é mostrada na Figura 4.4. Note que a dire¢ao de evaporacao de Py (linha
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pontilhada verde) e de FeCo (linha pontilha vermelha) sdo perpendiculares a dire¢ao dos
eixos uniaxiais induzidos no plano do filme (u; e uy). Todas amostras fabricadas possuem
a camada antiferromagnética composta por IrMn com espessura de 7,5 nm. As espessuras
correspondentes as demais camadas foram variadas. As trés amostras investigadas nesse

trabalho foram nomeadas como:

e SV, (Si(100)/Py(10,0nm)/Ru(1,0nm)/FeCo(10,0nm)/IrMn(7,5nm)),
e SV, (Si(100)/Py(8,0nm)/Ru(1,5nm)FeCo(9,0nm)/IrMn(7,5nm)),

e SV; (Si(100)/Py(5,0nm)/ Ru(3,5nm)/FeCo(6,0nm)/IrMn(7,5nm)).

Vélvula de spin

=

—

Figura 4.4: Esquema de deposigao obliqua para um cluster flange com 5 magnetrons sputtering, arran-
jadas de forma que o angulo v de inclinacao de uma com a outra seja de 72°. O angulo entre a direcao
de deposigao e a normal do filme (¢) é estimado em aproximadamente 38° para todas as fontes. Os alvos
de Py, FeCo, IrMn, Cu e Ru foram ordenados como mostrado na figura.
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Medidas de ressonancia ferromagéticas foram realizadas para caracterizar as anisotro-
pias magnéticas presentes na valvula de spin. A andlise dos resultados foi feita utilizando
a energia livre magnética total do sistema (Equacdo (2.37)). A andlise dos resultados
foi realizada seguindo o esquema de Smit e Beljers [146]. Todas as equagoes e 0s co-
mandos computacionais utilizados para ajustar numericamente a dependéncia angular do
campo de ressonancia (Hg X ¢p) foram descritos na Se¢ao 3.3.3. Para realizar os ajustes
numéricos foi preciso conhecer a magnetizacao efetiva de cada camada ferromagnética
individualmente (4rMpp; e 4nMgrs). Entao, foram fabricados filmes simples de Py e
FeCo com as mesmas espessuras das camadas que compoem as SVs (Py: 5, 8 e 10 nm;
FeCo 6,9 e 10 nm). Estas amostras foram medidas e ajustadas numericamente utilizando
a Equacao (3.78) tomando Hg = Hy = Hpa = 0. A dependéncia angular de Hy para
filmes simples de Py(10 nm) e FeCo(9 nm) é mostrada na Figura 4.5.
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Figura 4.5: Dependéncia angular no plano do campo de ressonancia ferromagnética para filmes simples
de Py(lO nm) (a) e FeCo (9 nm) (b).
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Os resultados experimentas obtidos por FMR para as amostras SV;, SV, e SV3 sao
mostrados nas Figuras 4.6 - 4.8. Foram realizadas 36 medidas por amostras. Para cada
angulo é obtido o valor de campo de ressonancia (Hpg), resultando na dependéncia angular
de Hg no plano do filme (Hg X ¢g). O eixo unidirecional foi escolhido paralelo ao eixo x,
isso implica que o angulo § é tomado como zero. Também foi considerado que o campo
devido a formacao de parede de dominio no material antiferromagnético, Hy,, é muito
maior que Hg e da ordem de 900 Oe. Para vélvulas de spin com os eixos uniaxial e
unidirecional paralelos, os valores de Hg devem ser sempre minimos para ¢y = 0°. Sem
necessidade de fazer ajustes numéricos, é possivel perceber que o eixo facil para a camada
FM; esta deslocado em torno de 70° em relacao ao eixo unidirecional. Os parametros
magnéticos Hyy, Hyo, Hi, Hra, Hpp e os angulos 17 e 1y, obtidos pelo ajuste numérico
representado pelas linhas pretas nas Figuras 4.6.(b), 4.7.(b) e 4.8.(b), sdo mostrados na
Tabela 4.2. Os efeitos induzidos pela geometria do sistema de fabricagao de amostras
(Figura 4.4) sao bastante evidentes. Primeiramente, devido ao angulo de inclinagao
entre todas as magnetrons e a normal da amostra ser de aproximadamente 38°, os valores
encontrados, para os campos de anisotropia uniaxial Hy e Hys, sao semelhantes aos da

literatura para filmes simples fabricados por deposigao obliqua entre 30° e 40° [50, 55, 56].

Outra caracteristica induzida pela fabricagao esté relacionada aos valores de n; obtidos
para todas amostras ser de aproximadamente 72°, aproximadamente igual ao angulo entre
as magnetrons. Isto indica que, ao evaporar a camada FM;j, seus graos sao alongados
na direcdo u; como mostrado na Figura 4.4. Posteriormente, a camada FM, tem seu
eixo uniaxial induzido em outra diregdo (uz). A camada separadora provavelmente tem
um papel importante, desacoplando a camada FM,, dos possiveis efeitos de textura da
camada FM;. Devido a auséncia de campo magnético durante a fabricacao das amostras,
a camada antiferromagnética cresce com sua anisotropia uniaxial orientada pela direcao
de eixo facil da camada FM,. Ou seja, os eixos de anisotropia uniaxial e unidirecional sao
paralelos, pois 7g &~ 0° (Hy2 e Hg sao colineares), conforme o resultado dos ajustes (veja
Tabela 4.2).

As vélvulas de spin SV; e SVy possuem campos de anisotropia uniaxial (Hyy e Hyo)
aproximadamente iguais, devido a semelhanca de espessura entre essas amostras. A es-
pessura das camadas ferromagnéticas da amostra SV3 é da ordem da metade do valor
utilizado nas demais amostras. Por ser muito mais fina, esta amostra apresenta valores
de campos de anisotropias muito altos. Isto significa que os efeitos da deposicao obliqua
(self shadowing) sao mais evidentes em filmes mais finos, e provavelmente devem saturar
com o aumento da espessura. Esta amostra apresenta valores de Hg e Hgy aproxima-

damente trés ordens de grandeza maiores que os obtidos para SV; e SVy. Como essas
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Figura 4.6: (a) Espectros de absor¢ao de micro-ondas para diferentes dngulos azimutais para SV7y:
Si(100)/Py(10,0nm)/Ru(1,0nm)/FeCo(10,0nm)/IrMn(7,5nm). (b) Dependéncias angulares de Hp (cir-
culos verdes para FM; e circulos vermelho para FMj) para SV;. As linhas sélidas pretas correspondem
aos ajustes numéricos obtidos utilizando o modelo descrito na Segao 3.3.3. Os parametros obtidos pelos
ajustes numéricos sao apresentados na Tabela 4.2.
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SVo

Si(100) /Py (8.0 nm)/Ru(1.5nm)/FeCo(9.0 nm)/IrMn(7.5 nm)
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Figura 4.7: (a) Espectros de absor¢ao de micro-ondas para diferentes dngulos azimutais para SVs:
Si(100)/Py(8,0nm)/Ru(1,5nm)FeCo(9,0nm)/IrMn(7,5nm). (b)Dependéncias angulares de Hp (circulos
verdes para FM; e circulos vermelhos para FMy) para SVs. As linhas sélidas pretas correspondem aos
ajustes numeéricos obtidos utilizando o modelo descrito na Secao 3.3.3. Os parametros obtidos pelos
ajustes numéricos sao apresentados na Tabela 4.2.
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SVs3

Si(100) /Py (5.0 nm)/Ru(3.5nm) /FeCo(6.0 nm)/IrMn(7.5 nm)
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Figura 4.8: Espectros de absorcao de micro-ondas para diferentes angulos azimutais para a SVj:
Si(100)/Py(5,0nm)/Ru(3,5nm)/FeCo(6,0nm)/IrMn(7,5nm). (b) Dependéncias angulares de Hg (circulos

verdes para FM; e circulos vermelhos para FMs) para SVj .

As linhas sélidas pretas correspondem

aos ajustes numéricos obtidos utilizando o modelo descrito na Segao 3.3.3. Os parametros obtidos pelos
ajustes numéricos sao apresentados na Tabela 4.2.
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anisotropias surgem devido ao fenémeno de ezchange bias na interace FM/AF, em amos-
tras muito finas (SV3), estas anisotropias tornam-se bastante relevantes. Quanto maior o
valor de Hg, menor serd o campo necessario para saturar a amostra no eixo facil. Logo,
o valor do campo de ressonancia nessa direcao serd muito menor que o encontrado para
um filme simples com mesma estequiometria e espessura. A anisotropia rotatéria Hr €
responsavel por um deslocamento isotrépico de Hg para valores menores. Portanto, como
SV3 apresenta essas anisotropias muito intensas, nao é possivel verificar a ressonancia
ferromagnética para a camada FMy para ¢y < 60° e ¢ > 300°.

Tabela 4.2: Parametros calculados por ajuste numérico para Hgr X ¢z obtido para as amostras SV,

SVy e SV3: Magnetizagao efetiva (drMgp1 , 4t MEpps); Campos de anisotropia (Hy1, Hye, Hg, Hra,
Hpgr); Angulos entre os eixos facil e z para as camadas FM; e FMy (11, n2) (Figuras 4.6, 4.7 e 4.8).

Amostra 4rMgpi4mMgre Hin Hyo Hpg Hra  Hpp m 12
(kG)  (kG) (Oe) (Oe) (Oe) (Oe) (Oe) (graus) (graus)
SV, 10,1 26,8 41 71 90 169 10 74,6 -2,6
SVs 9,6 25,3 31 73 87 113 48 72,3 -0,1
SVs 8,7 23,0 66 301 286 421 11 72,9 -3,0

Em resumo, foram investigadas vélvulas de spin compostas por Py/Ru/FeCo/IrMn
fabricadas por sputtering obliquo. As principais anisotropias magnéticas presentes nessas
estruturas foram retiradas da andlise da dependéncia angular do campo de ressonancia
ferromagnética. A geometria do sistema de deposicao utilizado induziu a nao colineari-
dade dos eixos faceis das camadas ferromagnéticas. Como FM; e FM, foram depositadas
por magnetrons adjacentes e separadas por um angulo de 72°, esta configuracao foi deter-

minante na determinacao dos eixos faceis que sao nao colineares (771 R 720).
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Capitulo 5
Conclusoes e perspectivas

Filmes simples, bicamadas FM/AF e valvulas de spin foram produzidos por sputte-
ring e caracterizadas por medidas da dependéncia angular da ressonancia ferromagnética
(FMR). Os resultados experimentais nos permitiram quantificar a magnetizagao efetiva,
anisotropias magnéticas e os mecanismos de amortecimento da magnetizagao. Para obten-
¢ao de amostras, foram buscadas colaboragoes com outros grupos de pesquisa (DF /UFPE,

CDTN e UFRGS).

Um resultado importante deste trabalho foi a inducao de eixos faceis ferromagnéti-
cos nao colineares para vélvulas de spin (SVs) fabricadas por deposi¢ao obliqua. Para
a andlise dos resultados de FMR foram feitas adaptagbes na teoria utilizada [28], com
objetivo de inserir a liberdade de posicionamento para os eixos uniaxiais das camadas
ferromagnéticas e do eixo unidirecional. Com isto foi possivel interpretar e quantificar os
efeitos da geometria de evaporacao dos filmes, ou seja, durante a fabricacao da amostra a
inclinagao entre as magnetrons gera uma nao colinearidade entre os eixos uniaxiais. Estes
resultados foram publicados recentemente na revista Applied Physics Letters (ver apén-
dice A.1). Esse trabalho abre um leque de possibilidades, dentre esses um estudo mais
sistemético desses sistemas (SVs) deve ser realizado, pois algumas das amostras nao apre-
sentaram a tendéncia de inclinacao entre os eixos uniaxiais de 72° induzidas pelo método
de fabricacao. A Figura 5.1.(a) sdo apresentados os resultados experimentais obtidos para
uma SV em que o angulo entre os eixos faceis das camadas ferromagnéticas é de 4°. Esse
fato provavelmente estd relacionado a camada separadora de Ru, que para essa amostra,
tem uma espessura de 1 nm e nao desacopla o efeito de textura entre as camadas de Py
e FeCo. Outro fato interessante é que essa amostra apresenta menores valores de campos
efetivos de anisotropias para a camada presa (FeCo) se comparados aos das amostras SV,

SV, e SV3. O proximo passo na pesquisa relacionada a valvulas de spin por FMR esta
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ligado a investigagao da dependéncia angular da largura de linha (AH X ¢y) que nunca
foi investigada, pois existe uma enorme dificuldade em extrair os valores de AH devido a
sobreposicao dos espectros de absorcao. Porém, nossas amostras permitem a obtencao da
dependéncia angular da largura de linha, pois os campos de ressonancia das camadas livre
(Py) e presa (FeCo) possuem valores muito diferentes (Figura 5.1.(b)). Para realizar o
ajuste numérico do comportamento de AH X ¢y sera necessario desenvolver uma relagao
matematica para o espalhamento de 2-magnons para uma valvula de spin, pois esta ainda

nao existe na literatura.
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Figura 5.1: Variacdo angular do campo de ressonancia ferromagnética (a) e largura de linha (b) de
uma vélvula de spin composta por Cu(3nm)/Py(8 nm)/Ru(1 nm)/Py(8 nm)Cu(3 nm)/Si(100)). Pontos
vermelhos e verdes correspondem as camadas presa e livre, respectivamente.

Outro resultado interessante do presente trabalho envolve a inducao e controle da nao
colinearidade dos eixos uniaxial e unidirecional para bicamadas FM/AF. Geralmente, os
eixos unidirecional e uniaxial sdo paralelos para bicamadas FM/AF. Mostramos que existe
a possibilidade de controlar a direcao da anisotropia de exchange por meio da aplicacao
de um campo magnético no plano da amostra, durante o processo de deposicao obliqua.
Através da andlise de ressonancia ferromagnética verificamos a nao colinearidade entre a

anisotropia uniaxial e a unidirecional. Também foi observado o efeito do deslocamento
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da anisotropia de exchange na largura de linha através da separacao dos diferentes me-
canismos de relaxacao magnética. Estes resultados foram publicados na revista Applied
Physics Letters (Apéndice A.2).

Com o objetivo de estudar a influéncia da temperatura nos mecanismos de relaxacao
da magnetizacao (Gilbert, 2-mégnons e inomogeneidades) foram realizadas medidas de
FMR em filmes simples (FS) e bicamadas FM/AF compostas por Py(12 nm) e Py(12
nm)/IrMn(12 nm), respectivamente. As amostras foram resfriadas até a temperatura
de 10 K e medidas sucessivas da dependéncia angular de FMR foram feitas com passo
de 20 K até a temperatura ambiente. Nas Figuras 5.2.(a) e 5.2.(b) sdo apresentados as
dependéncias angulares de Hg para o F'S e para a bicamada FM/AF realizadas nas tem-
peraturas 15 K, 50 K, 110 K, 170 K, 230 K e 290 K. Foram obtidos o comportamento
da largura de linha, da magnetizacao efetiva e dos campos efetivos de anisotropia em
funcao da temperatura. Observou-se uma variacao andémala das anisotropias magnéticas
para temperaturas abaixo de 100 K. Isto pode estar relacionado a uma possivel transi¢ao
de reorientagao de spin do permalloy para temperaturas abaixo de 100 K [174-176]. Po-
rém, medidas adicionais sao necessarias para verificar a reprodutividade dos resultados e

também para a obtengao de parametros experimentais adicionais.

Dentre as perspectivas de estudo por FMR de filmes ultrafinos fabricados por epitaxia
por feixe molecular (MBE), podemos citar sistemas baseados em magnetita como por
exemplo Fe304/MgO e Fe;O,/GaAs. Em baixas temperaturas o Fe3Oy4 sofre uma tran-
sicdo onde observa-se um aumento de resistividade (cerca de duas ordens de grandeza)
devido a uma mudanca eletronica e estrutural, fenomeno conhecido como transicao de
Verwey [177, 178]. Medidas de ressonancia ferromagnética e de tensoes DC geradas na
amostra durante a ressonancia em baixas temperaturas poderiam esclarecer a influéncia
desse fenomeno. Ainda no estudo de sistemas epitaxiais seria muito interessante investigar
bicamadas FM/AF com a camada AF monocristalina, por exemplo filmes ultra finos de
FeMn [179, 180] de forma a analisar a influencia de graos magnéticos instéveis (anisotropia

rotatéria) em um filme antiferromagnético monocristalino [62, 89].

Outra linha de investigacao pouco explorada é o estudo da influéncia da rugosidade no
amortecimento da magnetizacao em funcao da dependéncia angular da largura de linha
de um filme ferromagnético [173]. Com auxilio do microscépio de tunelamento (STM)
é possivel analisar a topografia de um filme apés induzir rugosidades pelo processo de
fabricagao [181-183] e relacionar tais resultados com a largura de linha em experimentos

de FMR com a dependéncia angular.
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Figura 5.2: Variacao angular do campo de ressonéancia ferromagnética (Hg) nas temperaturas 15 K,
50 K, 110 K, 170 K, 230 K e 290 K para um filmes simples (a) e uma bicamada FM/AF (b) compostos
por Cu(3 nm)/Py(12 nm)/Cu(3 nm)/Si(100) e Cu(3 nm)/Py(12 nm)/IrMn(12 nm)/Cu(3 nm)/Si(100),
respectivamente. Pontos pretos correspondem aos resultados experimentais e as linhas vermelhas aos
ajustes numéricos com uso da Equagéo (3.78).
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We present an investigation on the magnetic properties of Py/Ru/FeCo/IrMn spin valves grown by
dc magnetron sputtering. The sample fabrication setup has two important features, (i) the five
magnetron sputtering sources are placed in a cluster flange 72° from each other, and (ii) each
source is tilted with respect to the sample normal. In-plane angular dependence of the
ferromagnetic resonance (FMR) was used to obtain the relevant magnetic anisotropies, such as
uniaxial and exchange bias fields. The oblique deposition geometry employed has induced
non-collinear easy axes of the two ferromagnetic (FM) layers, with high uniaxial field strengths.
The symmetry shift of the angular dependence of the FMR resonances of the two FM layers gives
us directly the angle between the easy axes of FM; (Py) and FM, (FeCo), which turned out to be
the angle between two adjacent sputtering sources. The observations of the present study suggest
that, by combining oblique deposition and appropriate angles of incidence of the deposition flux,
the uniaxial (and unidirectional) axes of individual FM layers can be precisely engineered in spin

valve fabrication. © 2014 AIP Publishing LLC. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4883886]

Spintronics, a new type of electronics that exploits the
spin degree of freedom of the electron in addition to its
charge, is believed to build up faster and more energy-saving
devices, compared to traditional silicon-based ones.! One of
the simplest devices is the spin valve (SV) composed basi-
cally of two ferromagnetic transition metal layers (FM; and
FM,) separated by a nonmagnetic (NM) one, which in appro-
priate conditions (layers composition and thickness) exhibit
giant magnetoresistance (GMR).?> The discovery of this
effect has stimulated the development of electronic sensors
based on multilayers grown by sputtering techniques,’g’4 and
GMR devices have been readily applied on the recording
industry, including magnetoresistive sensors in read/write
heads and in magnetoresistive random access memories
(MRAMs).> Another typical configuration of SV structures
is FM/NM/FM,/antiferromagnet (AF), where the magnet-
ization of FM, is pinned by an adjacent AF due to the
so-called exchange bias (EB) effect,®’ ie., exchange cou-
pling between spins at the FM,/AF interface establishes a
unidirectional anisotropy in the ferromagnetic medium. On
the other hand, the magnetization of the FM, layer is free to
rotate in response to an in-plane externally applied magnetic
field. The ferromagnetic layers can interact with each other
across a nonmagnetic metal layer,® according to a super-
position of different coupling mechanisms, like pinhole,’
Runderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY),' and magne-
tostatic coupling (Néel or orange peel)”’12 of dipoles
induced by surface roughness. This coupling can favor paral-
lel (ferromagnetic), antiparallel (antiferromagnetic), or 90°
(biquadratic) alignments, depending on the thickness and
chemical nature of the spacer layer.&13 14

0003-6951/2014/104(24)/242404/4/$30.00
84
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Some magnetic anisotropies of thin films depend on the
way samples are prepared, those differences arising, e.g., by
magnetic field application during deposition, field annealing,
and oblique deposition. It has been observed that the tech-
nique of oblique depositionls’16 is an effective method to
induce uniaxial magnetic anisotropy”_21 or unidirectional ani-
sotropy (AF pinning direction)**™* in spin valve structures.?®
This has been interpreted as being a consequence of the self-
shadowing effect in films fabricated by this method'’° that
produces a tilted columnar microstructure (elongated grains)
perpendicular to the plane of incidence of the particles, induc-
ing a strong uniaxial anisotropy in ferromagnetic layers. In
this sense, interesting phenomena can arise from collinear (or
non-collinear) interplay between unidirectional and uniaxial
directions. One of the most powerful experimental techniques
in the investigation of SVs is the Ferromagnetic Resonance
Spectroscopy (FMR). In this technique, the absorption hap-
pens when the natural frequency of the system (determined by
its magnetic properties) matches the microwave frequency.
The magnetic properties include effective magnetization, ani-
sotropy fields, interface phenomena (e.g., exchange bias), and
interlayer interactions (e.g., bilinear coupling) which deter-
mine the resonance field.”” FMR can also provide information
on relaxation mechanisms from the analysis of the linewidth.

In this work, we have studied by FMR the spin valve
structure Py/Ru/FeCo/IrMn fabricated by magnetron sputter-
ing (MS). We discuss how oblique deposition influences some
of the magnetic properties such as the direction and strength
of anisotropy fields, mainly determined by two angles in the
sample fabrication setup: (i) between the deposition flux direc-
tion and the substrate plane (oblique deposition), which

© 2014 AIP Publishing LLC
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In this paper we report experiments that show how to tune the unidirectional anisotropy field in
exchange biased Nig;Feo/Ir,oMngq bilayers grown by sputtering. During growth the samples are
held in an obliquely inclined stage, and simultaneously a static magnetic field is applied along an
arbitrary direction in the film plane. While the direction of the ferromagnetic anisotropy field is
given by the tilted columnar microstructures induced by the oblique sputtering, the direction of the
unidirectional field can be tuned by the application of the in situ magnetic field. The magnetic
properties were investigated using the ferromagnetic resonance technique. © 2012 American
Institute of Physics. [http://dx.doi.org/10.1063/1.4729040]

When a ferromagnet (FM) is in atomic contact to an anti-
ferromagnetic (AF) material, the exchange coupling between
FM and AF spins at the interface establishes a unidirectional
anisotropy in the ferromagnetic medium. This effect, discov-
ered 56 years ago by Meiklejohn and Bean' is known as
exchange bias (EB) and has been widely used in read head
devices.”™ Thus, due to its fundamental importance in spin-
tronic devices, there has been considerable interest by indus-
tries to engineer the magnetic behavior of EB-based devices.
In this sense, it is desirable to develop schemes for controlla-
ble tuning of the magnetic properties of FM thin films and
exchange biased FM/AF bilayers. Among the important pa-
rameters that can be tuned are the exchange bias field Hg (the
shift of the hysteresis loop along the field axis), the coercivity
(the half-width of the magnetic hysteresis loop), the relative
orientation between the FM and AF easy axes, and the relaxa-
tion of the magnetization. Previous experimental studies have
shown that it is possible to control the relative orientation
between the FM and AF easy axes in exchange biased sys-
tems via ion irradiation'® and noncollinear field cooling.11
Recently,12 some of the present authors showed that the in-
tensity of the in-plane uniaxial anisotropy field of Permalloy
(Py =Nig;Feyo) thin films, grown by oblique sputtering depo-
sition, can be well controlled, and values as high as 280 Oe
were obtained. These films have also been used to investigate
the interplay between intrinsic and extrinsic magnetization
relaxation mechanisms. Oblique deposition of Si has also
been used to tailor spin relaxation by incorporating defects
within the volume of Fe;Si/MgO(001) epitaxial thin films.'?

Relaxation plays a key role in the magnetization dynam-
ics and magnetization reversal in magnetic nanostructures.
Most of the quantitative information on the relaxation mecha-
nisms can be extracted from the measurement of the ferro-
magnetic resonance (FMR) linewidth, giving access, for

¥ Author to whom correspondence should be addressed. Electronic mail:
rrodriguez@fis.puc.cl.
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instance, to the Gilbert damping parameter as well as informa-
tion about the extrinsic damping mechanisms.'* Besides giv-
ing information on the damping mechanisms, the azimuthal
dependence of the FMR field of EB bilayers can also provide
quantitative information about the relative orientation between
noncollinear uniaxial and unidirectional amisotropies.ls_17

In this work we developed a suitable scheme in which the
unidirectional anisotropy direction can be controlled between
0° and 90° during the growth process. By applying a static
magnetic field (H,) along an arbitrary angle direction (¢,) in
the film plane that is fixed in an oblique substrate holder (see
Fig. 1(a)), we were able to fabricate EB bilayers in which the
uniaxial and unidirectional anisotropy fields are noncollinear.
The EB systems grown by using this technique have been
shown to be prototypes for investigation of the interfacial
exchange interaction as well as for designing bilayers with
controllable unidirectional anisotropy direction.

A series of samples, consisting of Cu(6 nm)/Py(12nm)/
Ir,0Mngp(5 nm), were deposited by dc magnetron sputtering
system on Si(001) substrates at an oblique angle of 50°. The
base pressure was 2.2 x 1077 Torr, and the deposition was
carried out at 3.0mTorr. A magnetic field of about 150 Oe

FIG. 1. (a) Scheme of the oblique sputtering deposition. (b) Coordinate sys-
tem used in the ferromagnetic resonance analysis.

© 2012 American Institute of Physics
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We present a systematic investigation of the magnetic properties of two series of polycrystalline ferromagnetic-
antiferromagnetic bilayers (FM-AF) of Nig, Feo(10nm)/Ir;oMngo(zar) grown by dc magnetron sputtering. One
series was grown at an oblique angle of 50° and the other one was grown at 0°. Ferromagnetic resonance (FMR)
was used to measure the exchange bias field Hg, the rotatable anisotropy field Hga, and the FMR linewidth
AH as a function of the antiferromagnetic layer thickness 7ar. Three relaxation channels due to isotropic Gilbert
damping, anisotropic two-magnon scattering, and mosaicity effects are simultaneously distinguished through the
angular dependence of the FMR linewidth. In the regime of small IrMn layer thicknesses, not enough to establish
the exchange bias anisotropy, the FMR linewidth shows a sharp peak due to the contribution of the two-magnon
scattering mechanism. The results presented here are of general importance for understanding the dynamics of

magnetization in the FM-AF structures.

DOI: 10.1103/PhysRevB.83.224418

I. INTRODUCTION

Since the discovery in 1956 by Meiklejohn and Bean' of
the exchange bias (EB) phenomenon, a complete theoretical
understanding of the magnetic coupling phenomena between
a ferromagnetic (FM) and an antiferromagnetic (AF) material
has posed one of the most remarkable challenges in the field
of magnetism. While the phenomenon is observed in a large
variety of systems,”™* it is in thin-film multilayers that it
has found important technological applications, as a domain
stabilizer of magnetoresistive heads and in spin valve design.
Complete references can be found in some recent reviews
published on this subject.”®

Despite the large amount of research reported on the
topic, there are still several aspects of the EB mechanism
at the FM-AF interface that are not well understood. For
instance, the complete origin of rotatable anisotropy and the
fact that different measurement techniques may yield different
values for the FM-AF exchange field (Hg) between the
layers still lack a satisfactory elucidation.®! In addition, the
mechanism that controls the spin structure at the interface is
still controversy. Néel'! was the first one to realize that FM-AF
coupling involves so many aspects to be well explained by a
simple model such as the one initially proposed by Meiklejohn
and Bean' from which the values of Hy predicted are typically
two orders of magnitude larger than the experimental results.
In order to predict reasonable values for Hy, Mauri et al.'”
proposed the first domain-wall model of EB. Although this
model results in more reasonable values for Hg, it cannot
explain features such as the enhanced coercivity Hc of the
FM-AF bilayer systems, or the training effect.

A model proposed by Stiles and McMichael'® to describe
the behavior of polycrystalline FM-AF bilayers is based on
the existence of independent AF grains that are coupled to
the FM film at the FM-AF interface. Some of the grains are
large enough in order to stabilize the AF order and therefore

1098-0121/2011/83(22)/224418(8)
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PACS number(s): 75.70.Cn, 76.50.+g, 75.30.Et

are responsible for the existence of uniaxial anisotropy.
On the other hand, the smaller grains, in which the AF
magnetization rotates irreversibly as the FM magnetization
rotates, are responsible for hysteretic behavior observed in
torque curve measurements and for the overall shift of
the resonance field observed in ferromagnetic resonance
(FMR) measurements. These irreversible transitions set the
system to lower-energy states, meaning that, on average,
the easy direction of these grains goes along with the FM
magnetization direction. This behavior is phenomenologically
described by a rotatable field that always points along
the local FM magnetization vector. This model has been
successfully used to explain most of the properties measured
by both FMR and dc magnetization techniques in FM-AF
bilayers.

Many experimental results have shown that the exchange
field Hr and coercivity He in FM-AF bilayers are inversely
proportional to the FM layer thickness.'* On the other hand,
the dependence of the magnetic properties on the AF layer
thickness needs a much more elaborate analysis. For instance,
there exists a critical thickness of the AF below which the EB
vanishes.!>10 Tn addition to this, it has been observed that the
coercivity and the rotatable anisotropy field show maximum
values for different AF layer thicknesses.!>> 172!

FM resonance has been shown to be one of the most
successful techniques used to determine the values of the
effective fields associated with the magnetic anisotropies
in FM thin films and multilayers.?>® In addition, FMR
linewidth measurements also give accurate information about
the magnetic relaxation mechanisms in these systems. Because
they are very sensitive to the details of microscopic interactions
and materials microstructure, the FMR linewidths can give
relevant information about the magnetization dynamics of
FM-AF systems. It also provides powerful insight into the
nature of the FM-AF interactions that cannot be obtained by
other techniques.

©2011 American Physical Society
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Graphene/Ni(111) surface structure probed by low energy electron diffraction,
photoelectron diffraction and first principles calculations
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The structural properties of graphene/Ni(111) are investigated by a combination of low energy
electron diffraction (LEED), x-ray photoelectron spectroscopy (XPS), angle-scanned photoelectron
diffraction (PED), and first-principles calculations. XPS data indicate that graphene interacts
strongly with the topmost Ni layer. LEED and PED results show that graphene is deposited com-
mensurably with the underlying Ni surface atoms. Three different experimental sets were analyzed.
Considering the relative position between the carbon and Ni atoms, our LEED data indicate a
top-fcc structure for the first growth and a bridge-top structure for the second growth. The analysis
of the PED experiment (third growth) suggests the top-fec termination. Our first-principles calcu-
lations show that the total energies of the top-fcc and bridge-top structures are nearly degenerate,
which corroborates the observed bi-stability of those phases. Moreover, by comparing the struc-
tural parameters obtained by the three methods (LEED, PED and ab initio calculations), excellent

agreement is achieved.

I. INTRODUCTION

Graphene is a two-dimensional form of carbon, with
the carbon atoms arranged in a honeycomb lattice with
two atoms in the unit cell. The results of many investi-
gations have been showing that graphene has very spe-
cial mechanical, electronic, thermal and optical proper-
ties suggestive of a promissing material for technologi-
cal applications [1-9]. However, the potential applica-
tions of graphene require the production of high quality
and well characterized samples, and considerable effort
has been put on the development of methods for fabrica-
tion of graphene layers. Several different techniques have
been used for synthesis of well-ordered graphene mono-
layers, such as, chemical exfoliation of graphite, peel-
off (mechanical) method, thermal decomposition of SiC,
epitaxial growth on electrically insulating surfaces (SiC)
and epitaxial chemical vapor deposition (CVD) on metal
substrate [10-18]. Each of these processes presents ad-
vantages and disadvantages, but the graphene epitaxially
grown on the transition metal surfaces is becoming very
attractive not only for the understanding of the physics
and chemistry of graphene-metal interface but also due
to the graphene influence on the properties of catalytic
surfaces. The graphene layers grown on metal surfaces,
specially on noble and transition metals, have been moti-
vating several works with the goal of understanding their
properties with respect to the surface protection. It has
been demonstrated both experimentally and by calcula-
tions, that graphene films grown on metallic substrate
have the ability of protecting the surface from corrosion
processes involving reactions with the environment [19—
25] This improved resistance to oxidation is potentially
important, considerint that oxidized metal surfaces have
no or very low catalytic activity. Although the amount
of investigation on this subject is still very small, it has
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been argued that inert graphene layer deposited on metal
surfaces can be transformed to a very active catalyst by
embedding metal clusters and individual atoms in defects
in graphene [25]. From a more fundamental point of view,
the nature of the bonds at the graphene-metal interface is
still far from a complete understanding and only a small
number of systems have been studied. The results so
far obtained have shown that the interaction of graphene
and a metal can be classified as “weak” or “strong” with
respect to the carbon covalent bonds. For example, with
Ir(111), Au(111), Cu(111), Pt(111), Al(111) and Pd(111)
the interaction is weak, while with Ni(111), Co(0001),
Rh(111) and Ru(0001), it is strong [12, 13, 26-30]. The
nature of the interaction is a consequence of the atomic
and electronic structures of the interface which deter-
mine the physical and chemical properties of the system.
These properties are expected to be different from those
of a free-standing graphene layer.

The graphene growth on Ni(111) has been intensively
investigated in the last 20 years [26, 31-43]. Among all
the transition metals, Ni(111) has the smallest lattice
mismatch between the graphene and the surface unit cell
vectors (about 1.2%), which allows graphene to adapt it-
self to the Ni(111) lattice. Due to the strong interaction
between graphene-m and Ni-3d electrons, the graphene
electronic structure is heavily modified if compared to the
electronic structure of free-standing graphene. The most
important change is the gap openning resulting from sub-
lattice symmetry breaking. The 7-band also presents a
strong splitting due to the Rashba effect [34]. The struc-
ture and the morphology of graphene on Ni(111) has
already been studied by low energy electron diffraction
(LEED), density functional theory calculations (DFT),
high-resolution x-ray photoelectron spectroscopy (HR-
XPS), scanning electron microscopy (STM) and low en-
ergy electron microscopy (LEEM) [31-34, 37]. The
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Magnetic moment of Fe;O, films with thicknesses near the unit cell size
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The magnetic spin moments for ultrathin magnetite as determined experimentally by various
groups present much lower values than the bulk spin moment, which is very intriguing. Another
open question is what is the smallest thickness required to keep the bulk ferrimagnetic order at
room temperature. We have performed a systematic study on the evolution of the magnetic spin
moment (ms) of epitaxial [100]- and [111]-magnetite with increasing thickness. The ultrathin films
were characterized by low energy electron diffraction (LEED), X-ray absorption spectroscopy (XAS),
and X-ray magnetic circular dichroism (XMCD). By employing sum rules on the XMCD spectra
we have obtained ms=3.6uup/f.u. for samples around 35A. For both grown directions the moment

increases similarly with thickness. The ferromagnetic behavior for each iron ion site (Fe2l,,, Fe27,

F63+

tetra
ion, per site) exhibit a coercive field of 300 Oe.

Magnetite has attracted much interest due to applica-
bility of its unique properties, such as half-metallicity,
high Curie temperature and large spin polarization.
However, the magnetic properties of ultrathin Fe3O4 can
differ from those of the bulk, e.g. the Verwey temper-
ature and the magnetic spin moment decrease!™®, and
superparamagnetism arises® 8. Despite the great inter-
est on magnetite there are only few studies dealing with
the magnetic behavior of films with thickness lower than
50A1 4613 Furthermore it is difficult to obtain Fe3Oy
films composed of few monolayers without the formation
of islands, oxygen or iron vacancies, and the formation of
antiphase boundaries”8'!. These non-desired effects can
change significantly the magnetic response. An impor-
tant question is how the magnetic moment of FesO4 be-
haves near the unit cell limit. In this study we investigate
the ferrimagnetic behavior of ultrathin magnetite, which
has conflicting reports in the literature. While some
authors report stable ferrimagnetism for films around
30A1’2’4’9712713, others observe superparamagnetism%®.
X-ray magnetic circular dichroism (XMCD) - the differ-
ence between the X-ray absorption spectroscopy (XAS)
of two opposite light helicities - is one of the most pow-
erful techniques to investigate the magnetic behavior of
nanoscale structures with element specificity. XMCD at
the Lo 3 edge of transition elements is now widely used
as a local probe for the site symmetry'®. Moreover the
spin (mg) and orbital (m;) magnetic moments can be
calculated by using sum rules!®.

By XMCD Monti et al.? have shown that even a two
unit cells thick Fe3O4(111) could have the ferrimagnetic
order preserved up to 520K. Babu et al.? have investi-
gated Fez0y (12-25A) on BaTiO3(100) by XMCD and
observed an increase of both the dichroic signal and the
magnetic spin moment with increasing film thickness.
They found for the thicker film ms=1.45u5/ f.u. (per for-
mula unit), far from the theoretical value (4pp/ f.u.), and
argued that a v-FeaO3 phase may have been formed, con-
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octa’ octa’

) of FesO4 was measured by monitoring XMCD peaks. The deduced hysteresis curves (per

tributing together with the surface roughness to decrease
the expected value. Moreover, the applied magnetic field
may not have been sufficient to saturate the films. Liu et
al.> studied an 80A film of magnetite on MgO/GaAs(100)
by XMCD and obtained m,=2.84up/fu.. Orna et al.l
investigated magnetite on MgO(100) in a wide thickness
range, obtained my=1.83up/f.u. for an 80A film and
ms=3.6 up/fu. for 580A. Moussy et al.? by polarized
neutron reflectometry (PNR) observed an increase of the
total magnetic moment (my,;) with thickness, and found
Mot =3.2up/ fu. for the thicker film (500A). The fact
that a number of authors fail to obtain the bulk spin mo-
ment may be correlated to the difficulty to prepare well
ordered and stoichiometrically perfect films, and more-
over free from additional iron oxide phases. Significant
differences on XMCD results for bulk samples prepared
by different methods have been reported as e.g a value of
3.90 pp/f.u. for the cleaved crystal'* and 1.70 up/f.u.
for the same crystal which was polished'6. This suggests
that surface defects can generate great changes in the
magnetic behavior, which is more noticeable in ultrathin
films>?. A summary of experimentally determined mag-
netic moments for magnetite is shown in table I.

Low energy electron diffraction (LEED) and scanning
tunneling microscopy (STM) studies of iron oxide grown
on Pt(100) and Pt(111)7 have shown that up to 2 mono-
layers the film grows as FeO(111) (paramagnetic) and at
higher coverage it changes to Fe3O4(111). It is challeng-
ing to determine the thickness limit from which mag-
netite is formed and exhibits a bulk-like behavior.

This work presents a systematic study on the magnetic
behavior of magnetite in the thickness range from 8A to
45A by XMCD. The in-situ experiments were performed
at the PGM beam line at the Laboratério Nacional de
Luz Sincrotron (LNLS, Campinas, Brazil), using an 80%
circularly polarized light beam!® (P, = 0.8). We have
prepared epitaxial and well ordered magnetite in the [100]
and [111] crystallographic directions and have followed
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