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Resumo

A spintronica é a grande promessa para o avancgo na industria eletronica. Diferentemente
da industria atual de eletronica baseados em dispositivos semicondutores que fazem uso
somente de correntes de carga, a spintronica é baseada em correntes de spin polarizadas.
Dispositivos como véalvulas de spin, baseados em dois ou mais filmes ferromagnéticos (FM)
que mudam as suas resisténcias elétricas drasticamente (efeito magneto-resistivo) depen-
dendo do alinhamento magnético dos filmes FM. Tais dispositivos sao promissores para
nesta tecnologia, nao somente para a gravagao magnética mas também na area de sensores
bioldgicos e gases. Devido a essa importancia é fundamental entender bem as propriedades
magnéticas de filmes finos ferromagnéticos (FM) e bicamadas ferro/antiferromagnéticos
(FM/AF) que formam a estrutura bésica de uma valvula de spin. Neste trabalho apresen-
tamos resultados de preparacao e caracterizagao de filmes finos FM e bicamadas FM/AF.
Os filmes simples FM investigados de Cobalto e Permalloy (Py) e a bicamada FM/AF
de Py/IrMn foram produzidos pelo método de evaporagao catédica (sputtering) obliquo
sobre substratos de Si(100), resultando em filmes finos policristalinos com graos alon-
gados na direcao perpendicular da deposicao. Como técnica principal de caracterizagao
magnética dos filmes usamos a ressonancia ferromagnética (FMR) que através da depen-
déncia angular no plano do filme permite obter informagoes sobre a magnetizacao efetiva,
anisotropias magnéticas e processos de relaxacao magnética, além da interacao de troca
(ezchange bias) no caso da bicamada FM/AF. O nosso principal foco do trabalho é obter
dados experimentais sobre essas propriedades magnéticas em func¢ao da temperatura (10
K - 300 K), dados quase inexistentes na literatura, e modelar estas propriedades usando a
teoria fenomenolégica da ressonancia ferromagnética. Os dados da magnetizacao efetiva
e das anisotropias magnéticas obtidas a partir de dependéncias angulares de FMR, em
funcdo da temperatura, do campo ressonante (H, X ¢) foram ajustados numericamente
segundo a Lei de Bloch e a Fquagao de Callen, respectivamente, e mostraram boa con-
cordancia. J& os dados da relaxacao magnética dos filmes FM foram obtidos a partir das
dependéncias angulares da largura de linha (AH x ¢) da FMR que envolve contribui-
¢oes intrinsecas e extrinsecas como a relaxagao de Gilbert e a relaxagao de dois magnons.
Mostramos que apenas a relaxacao intrinseca é afetada pela temperatura. Também mos-
tramos que tratamentos térmicos préximo de 300° C em filmes magnéticos depositados
por sputtering aumentam a magnetizagao efetiva e sua anisotropia. Foi verificado experi-

mentalmente que para a bicamada FM/AF de Py/IrMn a existéncia de uma temperatura



critica Tk na qual abaixo de Tk a anisotropia rotatoria aumenta exponencialmente e a
anisotropia de exchange bias diminui, e acima desta temperatura as duas anisotropias

diminuem.
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Abstract

Spintronic is a great promise for advance in the electronic industry. Differently to
actual electronic semiconductor devices which use only current of electrical charges spin-
tronic is based on currents of polarized spins. Devices as for example spin valves consist
of two or more conducting ferromagnetic (FM) thin films which change drastically their
electrical resistance (giant magnetoresistance) depending on the relative alignment of their
magnetization directions. Devices based on different magnetic thin films are not only in-
teresting for storing information but also for biological and gas sensors. Due to the great
importance it is fundamental to understand well the magnetic properties of ferromagnetic
(FM) films and ferromagnetic/antiferromagnetic (FM/AF) bilayer that compose spin val-
ves. In this work we present results of preparation and characterization of thin FM filmes
and FM/AF bilayers. Thin ferromagnetic films of Cobalt (Co) and Permalloy (Py) and
bilayers FM/AF consisting of Py/IrMn on Si (100) substrates were produced by oblique
sputtering technique resulting in polycrystalline thin films with elongated grains oriented
perpendicular to the deposition direction. We use the ferromagnetic resonance (FMR) as
the principal magnetic characterization technique that through angular dependencies in
the film plane allows to extract important magnetic parameters as for example the effec-
tive magnetization, magnetic anisotropy and magnetic relaxation processes in addition to
the exchange bias in case of FM/AF bilayers. The main objective and focus of our work
is to obtain experimental data of those magnetic properties as a function of temperature
(10 - 300 K), data almost inexistent in the literature, and model these properties with
the phenomenological ferromagnetic resonance theory. The effective magnetization and
magnetic anisotropies obtained from the FMR angular dependencies of the resonant field
(H, x ¢) as a function of temperature were numerically fitted according to Bloch’s law and
Callen’s equation, respectively, and showed good agreement with theory. Data about the
magnetic relaxation processes in FM and FM/AF bilayer were obtained from the FMR
angular dependencies of the line widths of the resonant line (AH x ¢) which showed intrin-
sic and extrinsic contributions due to Gilbert and two magnons relaxation, respectively.
Only the intrinsic Gilbert relaxation is affected by temperature. We show also that heat
treatments at about 300°C of sputtered FM films increase the effective magnetization and
the magnetic anisotropy. Experimentally, it was verified that the bilayers FM/AF present
a critical temperature Tx (i) below Tk the rotational anisotropy increases exponentially

and the exchange bias decreases and ii) above T both anisotropy decreases.



Capitulo 1
Introducao

Os filmes ferromagnéticos sao objetos de estudo tanto do ponto de vista experimental
quanto do ponto de vista tedrico pelo seu potencial tecnoldgico e cientifico. Com o desco-
brimento da magnetoresisténcia gigante em 1988 [1, 2| foi possivel o desenvolvimento de
sensores usando multifilmes magnéticos, como por exemplo a valvula de spin. As valvulas
de spins sao usados nos cabegotes dos discos rigidos de computadores para a leitura mag-
nética [3]. Além disso, novas aplicagoes para esses dispositivos tem sido estudadas na érea
de biosensores [4, 5] e sensores de gés [6]. A estrutura basica das véalvulas de spins é com-
posta por uma bicamada ferro/antiferromangética e por um filme simples ferromagnético
separados através de uma camada nao magnética. A bicamada FM/AF é responsavel por
criar uma magnetizacao presa em uma dada direcao do filme ferromagnético da bicamada
e uma magnetizacao livre do filme simples ferromagnético que é facil de se magnetizar em
qualquer direcao. Quando a magnetizacao dos dois filmes ferromagnéticos sao paralelos a
resistividade elétrica é baixa, e quando a magnetizacao dos dois filmes sao anti-paralelos,

a resistividade é alta, caracterizando o efeito de magnetoresisténcia gigante.

A motivagao principal deste trabalho é produzir e caracterizar os filmes simples e bi-
camadas magnéticas e estudar suas propriedades magnéticas em funcao da temperatura.
Para a producao dos filmes magnéticos foi utilizada a técnica de evaporacgao catddica
(sputtering) obliqua, a qual produz filmes poli-cristalinos com uma anisotropia de forma
devido a graos alongados em uma determinada direcao. As técnicas experimentais utiliza-
das neste trabalho foram a magnetometria de amostra vibrante (VSM) e a magnetometria
Kerr (MOKE), para uma caracterizagao inicial dos filmes, e ressonancia ferromagnética
(FMR) como técnica principal. Através da dependéncia angular de FMR obtemos o
campo de ressonancia (H,) e da largura de linha (AH) que fornecem valiosas informagoes

sobre a magnetizagao efetiva e as anisotropias magnéticas dos filmes. Esses parametros



sao ajustados a partir de um tratamento fenomenolégico da energia livre magnética total
dos sistemas. A magnetizacao efetiva e as anisotropias de forma sao ajustados segundo
a Lei de Bloch e a Equacao de Callen, respectivamente. Através da dependéncia angular
da largura de linha (AH) é possivel obter informagoes sobre os processos de relaxagoes
magnéticas. As duas principais contribuicoes para a largura de linha sao o amortecimento
de Gilbert que tem origem nas propriedades intrinsecas do filme e a relaxacao de dois

magnons, que tem origem em defeitos na estrutura, superficie e interfaces do filme.

Este trabalho é dividido em cinco capitulos e um apéndice. No Capitulo 2 serd apre-
sentada a fundamentacao tedrica para o ajuste fenomenolégico dos pontos experimentais
da FMR a partir da energia magnética livre total. No Capitulo 3 serao apresentadas as
técnicas experimentais utilizadas neste trabalho: (i) sputtering obliquo para fabricagao
das amostras; (ii) magnetometria de amostra vibrante (VSM), (iii) magnetometria Kerr
(MOKE), e (iv) ressonancia ferromagnética (FMR). No Capitulo 4 serao apresentados os
resultados experimentais devidamente ajustados segundo a teoria apresentada no Capi-
tulo 2. E para finalizar, no Capitulo 5 serao apresentadas as conclusoes deste trabalho.
Existe um apéndice neste trabalho que apresenta uma segao para a conversao de unidades
do sistema internacional de unidade (SI) para o sistema CGS, e mais uma segao sobre a

importancia e cuidados na preparacao de amostras.



Capitulo 2

Energia Livre Magnética

2.1 Introducao

Neste capitulo serd apresentado de forma fenomenolégica, a energia livre magnética de
um filme simples ferromagnético (FM) e de uma bicamada FM/AF (composta por duas
camadas, uma ferromagnética e outra antiferromagnética). A energia livre magnética
presente nesses filmes, é composta por varios termos, incluindo contribuicoes devido a
magnetizagao, espessura, estrutura cristalina e geometria de graos. As bicamadas possuem
também termos de energia oriundos da interface FM/AF. Os principais termos da energia
livre magnética sao: (i) a energia Zeeman; (ii) as energias magnetocristalinas ctbica e
uniaxial; (iii) as energias de superficie e interface; (iv) a energia de desmagnetizagao.
Para a bicamada FM/AF serdao adicionadas as seguintes contribuigoes: (v) energia de
exchange bias; (vi) energia de formagao da parede de dominio; e por fim, (vii) energia
devido a anisotropia rotatéria. A descricao detalhada dos vérios termos da energia livre

serd apresentada a seguir.

2.2 Energia Zeeman

A energia Zeeman em materiais ferromagnéticos ocorre devido a interacao dos mo-
mentos magnéticos ji; com o campo magnético externo, H. Esta interacao é dada por
[3]:

Ey=-> fi;.H (2.1)



A magnetizacdo macroscopica pode ser escrita através do somatério dos momentos

magnéticos individuais por unidade de volume:

Substituindo a Equagao 2.2 na Equagao 2.1 obtem-se

Ey=-VM.H=—AtM.H (2.3)

sendo A et a area e espessura do filme, respectivamente. No sistema CGS, a energia para

um filme ferromagnético por unidade de area, é dada por:

E -
IZ =—tM.H = —tM H cos¢ (2.4)

onde ¢ é o angulo entre os vetores da magnetizacao e do campo magnético externo. A
equacao 2.4 nos mostra que o minimo de energia é obtido através do alinhamento da

magnetizagao com o campo magnético externo.

2.3 Energia Magnetocristalina

A energia magnetocristalina é caracterizada por um sistema ferromagnético com boa
ordem cristalografica e que possui diferentes campos de saturacao para diferentes eixos
de simetria cristalina. No caso de um material cristalino sua origem fisica é dada pela
interagao spin-orbita dos elétrons [9]. Eixos onde a saturacao da magnetizacao ocorre em
campos menos intensos sao chamados de eixos faceis e os eixos onde a saturagao ocorre em
campos mais intensos sao chamados de eixos duros [11-13]. A Figura 2.1 possui trés curvas
de magnetizagdo em funcao do campo magnético para as diregoes cristalogréficas, [100],
[110] e [111] do Niquel, que possui estrutura cristalina ctibica de face centrada (mostrado
no inset [14]). O eixo facil, que é paralelo a dire¢ao [111], alcanca saturacdo magnética
para campos da ordem de 50 Oe. Ao reposicionar a amostra, de forma que a direcao
[100] fique alinhada ao campo, este deve possuir uma intensidade de aproximadamente

300 Oe, para afim, saturar a amostra. Ou seja, para esta amostra, o eixo facil, é saturado



magneticamente com um campo magnético quase seis vezes menor, se comparado ao eixo
duro. Logo, o campo magnético necessario para magnetizar amostras cristalinas, depende

da direcao de simetria do cristal.
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Figura 2.1: Curvas de magnetizacao de um monocristal de Niquel, de simetria ctbica, em fungao dos

seus eixos de simetria [14].

Para o desenvolvimento da teoria fenomenolégica da energia magnetocristalina, sera

inicialmente definido o vetor da magnetizacao dado por

= (1, g, a3) (2.5)

onde

a1 = senf cosg
ag = send seng (2.6)

a3 = cosf

Os angulos 6 e ¢ sao os angulos polar e azimutal, respectivamente, em coordenadas

esféricas (ver Figura 2.2), e elas devem satisfazer a seguinte condi¢ao

i +as+a;=1 (2.7)



Figura 2.2: Coordenadas esféricas do vetor de magnetizagao.

Assim é possivel expressar a energia magnetocristalina (FE.,.;) como uma série de po-

téncias da magnetizacao. Para um filme ferromagético de magnetizacao M a expressao

generalizada da energia magnetocristalina fica

Eeis(on, a9, 03) = Ey+ Z bia; + Z bijoua;
i i

+ E bi,j,kOéiOéjak‘i‘E bi j ki + (2.8)
i’j7k Z'7j7k7l

onde os termos Fy, b;, b; j, b; i, ... correspondem as constantes da energia magnetocrista-
lina cubica de ordem zero, um, dois, tres, ..., respectivamente. Essa energia depende da
direcao de magnetizagao e nao do sentido, entao os termo impares da Equacao 2.8 devem

ser desconsiderados para garantir E(M) = E(—M) ou E(a;) = E(—o;). Desta forma a

equagao se reduz a

Ecris(ala g, Oé3) = EO + Z bijaiaj + Z bi7j7k7lai0éj04kal 4+ ... (29)
7] i,5,k,l

A equagao 2.9 representa a forma geral da energia magnetocristalina. Dependendo da
estrutura cristalina cada termo ira se expandir de forma diferente. Os principais sistemas

a serem estudados sao os sistemas (i) ctibicos e (ii) uniaxiais.

As constantes fenomenoldgicas que serao deduzidas a seguir, dependem do material

e da temperatura. A experiéncia mostra que elas descrevem bem os resultados experi-



mentais, e seus sinais determinam o eixo facil de magnetizacao, que pode ser identificado

calculando o minimo da energia magnetocristalina [9].

2.3.1 Simetria Cubica

Para o caso de sistemas ciibicos deve-se expandir os termos da Equagao 2.9, comegando

pelo termo de segunda ordem, temos:

2 : 2 2 2
bmoziozj = bnOéH + b220622 + b33()é33
7;7‘7.

+ (bm + b21)041062 + <b13 + b31)0&10&3 -+ (b23 + ng)OégOég (210)

O minimo da energia depende apenas da direciio e nao do sentido (E(M) = E(—M))
da magnetizacdo, entao os termos cruzados devem ser considerados nulos (b;; = 0 —
Vi # 7). Em sistemas cibicos, os valores do indice i (1, 2 ou 3), sdo indistinguiveis, logo

bi1 = byy = b33. Entao o termo anterior pode ser reescrito como

Z bi’jaiOéj = bn(a%l + 0632 + 0433) (211)

i3

Expandindo o terceiro termo da Equacao 2.9 obtemos

Z bijkicucjopay = bippi(af + a3 + a3) + b (ajas + aia3 + ajas) (2.12)

i’j?k?l

Os termos fmpares foram tornados nulos para garantir (E(M) = E(—M)). Usando
as seguintes relagoes matematicas baseadas na condi¢ao de normalizacao mostrada na

Equacao 2.7, obtemos a seguinte expressao matemaética [9]:

2

1= (af+aj+ ozg) =af +a;+ oz§ +2(atas + oz%oz% + ozgozg) (2.13)

Substituindo as identidades 2.7, 2.13, e os termos 2.11 e 2.12 na Equacao 2.9 a energia

magnetocristalina cibica é:



Eg;ﬁica = E() + b11 + 61111(0/11 + OéOég) + 6[91122(01%063 + Oé%Oé% + Oé%Oé%) (214)

Relacionamos as constantes Ej e by por coeficientes K¢;, onde os coeficientes sao

chamados de coeficientes de anisotropia magnetocristalina ctibica

Ec = Keo + Kei(alas + a2ai + a5a3) + Kea(afasad) + ... (2.15)

Sabendo que Ko7 >> Ko, e substituindo as expressoes envolvendo os cossenos dire-

tores, apresentadas na Equacao 2.6 na equacgao anterior obtemos

1
Ec = Keo+ ZKCI( sen’f sen®2¢ + sen”20) (2.16)

A constante de anisotropia magnetocristalina K¢, pode assumir valores positivos ou
negativos [7], e sua unidade no sistema CGS é erg/cm?. Os filmes finos com simetria
cubica apresentam uma simetria C'4 .Ela pode ser percebida na dependéncia angular da
ressonancia ferromagnética sendo caracterizada por quatro picos de eixos faceis e duros

defasados em 90°. Um exemplo disto é apresentado na Figura 2.3.
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Figura 2.3: Dependéncia angular do campo de ressonancia ferromagnética de simetria ctbica de filme
de Fe(11 nm), usando uma frequéncia de microondas de 11 GHz [10].



2.3.2 Simetria Uniaxial

A simetria uniaxial surge de materiais com simetria cristalina hexagonal ou trigonal,
onde o eixo facil coincide com eixo uniaxial ¢, logo qualquer dire¢ao no plano perpendicular
a esse eixo sera um eixo duro. A Figura 2.4 apresenta a estrutura hexagonal de um
monocristal de Cobalto e suas curvas de magnetizacao ao lado. Para o eixo de facil
magnetizacao, o campo magnético de saturacao é aproximadamente de 1 kOe para a
dire¢ao [0001]. Para o eixo duro o campo magnético de saturagio estd em torno de 10
kOe na dire¢ao [1010], aproximadamente dez vezes maior que o necessario para saturar o

eixo facil de magnetizacao.
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Figura 2.4: Curvas de magnetizacao de um monocristal de Cobalto com simetria uniaxial em relagdo a
seus eixos de simetria [14].

Além dos materiais monocristalinos, essa simetria também surge em materiais poli-
cristalinos e sua origem estd relacionada com a assimetria do grao ferromagnético sendo
induzida durante o processo de fabricacao do filme, criando uma morfologia especifica e
consequentemente um eixo facil de magnetizacao [7]. Diversos métodos de fabricacao de
amostras que induzem o aumento da anisotropia uniaxial, como por exemplo a aplicacao
de um campo magnético durante a deposicao [17-22], aquecimento através de um campo

magnético [23-25] e a deposigao obliqua [26-38].

A Figura 2.5 apresenta uma imagem de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) de
um filme fino policristalino de Cobalto produzido por sputtering na condicao de deposi¢ao
obliqua [39]. Esta imagem mostra que a deposigao obliqua cria um filme policristalino
com graos alongados em uma dada direcao. Mais detalhes sobre a inducao de anisotropia

uniaxial serao apresentados adiante.

Filmes que apresentam anisotropia uniaxial no plano (6 = 7) também possuem uma

9



Figura 2.5: Tmagem de Microscopia Eletronica de Varredura (MEV) para um filme fino ferromagnético
de Cobalto fabricado por deposigdo obliqua [39].

dependéncia uniaxial para a energia. Entao acrescentamos potencias pares para o angulo

azimutal resultando em

Ey(0,¢) = (Kyisen®dsen®(¢p — n) + Ky sen*fsen (¢ — n))t (2.17)

onde 7 é a dire¢ao do eixo uniaxial em relagao ao eixo x cartesiano e Ky e Kyo sao as

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

Na Figura 2.6 é apresentado um exemplo de dependéncia angular da ressonancia ferro-
magnética de um filme fino ferromagnético policristalino de Cobalto com 3 nm de espessura

apresentando uma simetria C2, caracterizando a simetria uniaxial.
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Figura 2.6: Dependéncia angular da ressonancia ferromagnética de um filme fino policristalino de
Cobalto 3 nm, frequéncia 9,22 GHz, apresentando a simetria uniaxial.
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2.4 Energia de Superficie

A superficie de sélidos possui uma quebra na simetria da estrutura cristalina. Isso
resulta na adicao de novos termos a serem considerados no somatério da energia livre
magnética total. Proporcionalmente existem mais atomos pertencentes a superficie para
filmes finos do que para filmes espessos, logo, essa energia desempenha um papel impor-

tante para filmes finos até 10 nm. Neel foi o primeiro, em 1958, a propor sua existéncia
[40].

Fenomenologicamente esta anisotropia é perpendicular ao plano da amostra, e sua

expressao matematica para a energia de superficie por unidade de area é dado por

Es = —K,f cos®0 (2.18)

onde 6 é o angulo entre a direcao da magnetizacao e a direcao normal ao plano do filme.
K s é a constante de anisotropia de superficie efetiva e sua unidade no sistema CGS ¢
erg/em?, que contém as contribuigoes de superficie Kg e de volume Ky . No caso de K.y
negativo, a magnetizacao tende para o plano da amostra, no caso positivo a magnetizacao

tente para fora do plano da amostra.

Os primeiros a explicarem esta anisotropia foram Draaisma et al. trabalhando com

filmes de Co/Pd propondo que o termo K.y fosse expresso por [41]:

2K
K=Ky + TS (2.19)
O termo K¢ é multiplicado por dois devido a superficie ter dois lados e t é a espessura
do filme. Definimos o conceito de espessura critica t. como o valor da espessura do filme
onde a magnetizacao esta perpendicular a sua superficie. Ela acontece quando o valor da
constante de anisotropia de superficie efetiva é nula (K. = 0), ent@o a espessura critica

¢é dada por

te=—"25 (2.20)

Para t < t. a magnetizacao é perpendicular a superficie do filme, e para t > t. a
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magnetizagao é paralela ao plano do filme. Na Figura 2.7a e Figura 2.7b é apresentado
um exemplo do comportamento da constante K. em funcao da espessura para filmes
finos simples ferromagnéticos de Co/Pd a partir de duas temperaturas de crescimento
diferentes, 20°C e 200°C, e sobre dois substratos diferentes, vidro e mica respectivamente,

usando o método de crescimento epitaxial dentro de uma camara de Ultra Alto Véacuo
(UHV) (ver Figura 2.7) [42].
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Figura 2.7: Dependéncia de K.y em funcdo da espessura t para filmes finos de Co/Pd crescidos em

UHYV para duas temperaturas de crescimento diferentes, 20°C e 200°C, e para dois substratos diferentes
(a) vidro e b) mica [42].

Os filmes tratados neste trabalho apresentam uma espessura maior que a espessura

critica, entao sua magnetizagao estd presa no plano do filme.

2.5 Anisotropia de Desmagnetizacao

A energia de desmagnetizacao, surge da existéncia de dipolos magnéticos nao com-
pensados na superficie da amostra quando magnetizada. A Figura 2.8 apresenta um
diagrama que mostra o alinhamento dos momentos magnéticos com relagao ao campo ex-
terno H, gerando uma magnetizagao Meo surgimento de um campo de desmagnetizagao
antiparalelo a magnetizacao. Dentro do grao os dipolos magnéticos se cancelam, porém

nas extremidades do grao surgem dipolos magnéticos nao compensados criando o campo
desmagnetizante Hy ( ver Figura 2.8).

O campo magnético interno da amostra depende da forma dos graos e da direcao do

campo externo H. Para graos elipticos o campo magnético local interno é descrito como
[43]:

H,=H - Hp (2.21)



@ @

Figura 2.8: Diagrama mostrando o alinhamento dos momentos magnéticos paralelo ao campo magnético
H gerando uma magnetizacao M. Devido aos dipolos magnéticos nao compensados nas extremidades dos
graos surge um campo desmagnetizante Hg, de sentido oposto ao campo externo e a magnetizacao.

onde H p depende da forma da amostra e é proporcional da magnetizagao e tem sentido

oposto, entao

—

Hp=-D.M (2.22)

]l

onde D é chamado de tensor de desmagnetizacao. A equacao que descreve a energia de

desmagnetizacao por unidade de area é definida como

1 [ - -
Ep = —§/M.HDdV (2.23)

O fator de 1/2 evita que a energia dos dipolos sejam contatos duas vezes. Substituindo

a Equacao 2.22 na Equagao 2.23 é obtido

M (2.24)

ol

Ep = -VM.

N | —

onde V' é o volume da amostra e D é um tensor diagonal que representa os eixos de um

elipséide [9], cujo traco, no sistema CGS, é

Dyy+Dyy+ D, =4r (2.25)

O vetor magnetizacao M no sistema de coordenadas esféricas pode ser representado
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da seguinte forma

M = M(senf cosgi + senf seny) + cosfk) (2.26)

entao

1 N A -
Ep = 5‘/]\42(13m sen?f cos?¢i + D,, sen’d sen’¢j + D, cos’0k) (2.27)

Para um filme fino apenas D,, é diferente de zero (D,, = 47), entao a equagao anterior

é reduzida a

% = 21t M? cos?f (2.28)

A equacao 2.28 descreve o comportamento da energia de desmagnetizagao para um
grao ferromagnético de geometria eliptica. Os angulos de minima energia sao para ¢ = 7
e 37” Esta anisotropia tem por consequéncia manter a magnetizagao no plano dos filmes
finos. Outro efeito é conhecido como self-shadowing, é induzido pela deposicao obliqua,
que gera graos alongados de forma perpendicular a projecao da direcao de deposi¢ao no
plano do filme (ver Figura 2.5). Filmes policristalinos depositados por esse método apre-

sentam uma simetria C2 e o eixo de facil magnetizacao esta na direcao do eixo alongado

do grao e o eixo duro esta na direcao perpendicular.

Pode existir a competicao entre a energia de superficie, dada pela Equacao 2.18, com
a energia de desmagnetizacao, dada pela Equagao 2.28, fazendo com que a magnetizacao
tenha uma componente fora do plano (cosf # 0). As energias associadas a superficie e
a desmagnetizacao possuem a mesma dependéncia angular e sao proporcionais ao cos?6.
Desta forma é possivel escrever a equagao da anisotropia de desmagnetizagao e de aniso-

tropia de superficie em uma equagao apenas, chamada de energia de forma [7].

ZF (27TM2 _ %) cos2f (2.29)
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2.6 Energia Livre Magnética para Filme Simples

A partir do que foi apresentado, é possivel descrever a energia livre magnética total

para os filmes ferromagnéticos finos simples da seguinte forma

E=FE;+Er+ FEc+ Ey (2.30)

Substituindo as Equagoes 2.4, 2.16, 2.17, 2.29 na Equacao 2.30 obtemos a energia livre

total em coordenadas esféricas

E = —MH[senfg senf cos(¢ + ¢g) + cosfy cosb] (2.31)
+ (27r]\/[2 - %) cos?6

1
+ Keo+ ZKCl( sen*d sen?2¢ + sen?26)
+  (Kypsen*sen®(¢p — n) + Kygsen*dsent (¢ —n))t

2.7 Energia Livre Magnética para Bicamadas FM /AF

Até agora, foram apresentadas as principais energias magnéticas presentes em um
filme simples ferromagnético. Agora, serd abordado a intera¢ao da bicamada FM/AF que
é composta de um filme antiferromagnético crescido sobre um filme ferromagnético. Para
o tratamento fenomenoldgico de multicamadas, deve-se somar a energia magnetica livre
de cada filme ferromagnético (Equagao 2.31), os termos referentes as interagoes entre as
camadas FM e AF.

2.7.1 Energia de Exchange Bias

O ezchange bias é um fenomeno causado pela interacao de troca entre uma camada
ferromagnética e outra antiferromagnética. O fenomeno consiste em um campo magnético
que favorece a magnetizacao em um dado sentido, aumentando a coercividade e deslocando

horizontalmente em campo a curva de histerese.

Em 1956, Meiklejohn e Bean estudaram o comportamento magnético de esferas de Co-

balto. Estas esferas tinham sua superficie oxidada (CoO), cujo éxido possui temperatura
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de Néel abaixo da temperatura ambiente [44, 45]. Foi observado que acima da tempe-
ratura de Néel a histerese das esferas era centrada em campo magnético zero. Quando
o sistema era resfriado sob influéncia de um campo magnético abaixo a temperatura de
Néel foi observado um deslocamento da curva de histerese, mostrando que havia algum
tipo de interacao entre o nucleo ferromagnético e a casca antiferromagnética. A Figura
2.9 mostra o desenho esquematico da esfera de cobalto com uma fina camada de CoO, que
tem a caracteristica semelhante a de uma bicamada FM/AF, e a curva de histerese da
particula em duas condigdes: (i) com a curva de histerese acima da temperatura de Néel,
centrada em campo magnético zero (curva em circulos) e (ii) com o sistema resfriado sob
campo aplicado abaixo da temperatura de Néel. Note que, a histerese se desloca para
esquerda (curva em quadrados),além de apresentar um aumento do campo coercivo. Este
deslocamento em campo do ciclo de histerese, implica que para uma mesma direcao, os

sentidos opostos possuem magnetizagoes de saturacao diferentes.

CoO

Figura 2.9: Desenho esquemaético da esféra de Cobalto com uma fina camada de CoO e a direita as
curvas de histerese da particula acima da temperatura de Néel (em circulos) e abaixo da temperatura de
Néel (em quadrados) sob um campo magnético aplicado [44].

A Figura 2.10 apresenta um modelo que explica de forma esquematica o deslocamento
do ciclo de histerese. Acima da temperatura de Néel, e abaixo da temperatura de Curie,
como indicado na Figura 2.10a, o filme antiferromagnético nao apresenta nenhum orde-
namento, entao o magnetismo observado é apenas da camada ferromagnética, e o filme
ferromagnético apresenta uma curva de histerese centrada em campo magnético zero.
Resfriando o sistema abaixo da temperatura de Néel com o campo magnético aplicado, o
filme antiferromagnético apresenta ordenamento magnético, e havera em sua superficie um
campo magnético descompensado, que também pode ser visto como um campo magné-
tico interno dentro do filme. Esse campo interage com o filme ferromagnético orientando-o
(veja na Figura 2.10b). Neste caso para inverter e saturar a magnetizagao do filme fer-

romagnético, é necessario aplicar um campo magnético muito maior se comparado com
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o caso da Figura 2.10a para vencer o torque criado pelo campo magnético interno, mos-
trado nas Figuras 2.10c e 2.10d. Ao se diminuir em moédulo o campo magnético externo

a magnetizagao do filme ferromagnético gira na dire¢ao do campo interno (ver na Figura
2.10e).
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Figura 2.10: Modelo das curvas de histerese para uma bicamada FM/AF, (a) acima e (b),(c),(d) e (e)

abaixo da temperatura de Neel explicando o deslocamento da histerese devido ao fenéomeno de exchange
bias [7].

Meiklejohn e Bean foram os primeiros a verificar o fenomeno e propor um modelo
tedrico. Foi proposto que o material ferromagnético é composto por um monodominio

em que a magnetizacao gira de forma uniforme durante o ciclo de histerese. A energia de

exchange bias é dada por [44, 45]

Eeb = _Jex COS(¢ - ¢ex) (232)
onde J., é a constante de anisotropia de exchance bias e ¢ — ., é 0 angulo entre a direcao
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da magnetizacao e a direcao da anisotropia de exchance bias que também podemos cha-
mar de anisotropia unidirecional. A energia é minima quando a magnetizacao é paralela

ao campo de anisotropia, e maxima quando eles sao opostos, no caso de J,, positivo.

Je X

Definimos He, = e

como campo de exchange bias.

2.7.2 Energia de Parede de Dominio

O modelo de exchange bias nao explica por completo a interacao entre os filmes
FM/AF. Para complementar a teoria, Néel propés um modelo em que ele abandona a
rigidez da fase antiferromagnética, podendo esta fase apresentar uma parede de dominio
na interface FM/AF [40, 46]. A formacao da parede de dominio pode diminuir de forma
consideravel a energia magnética e o valor tedrico do campo de exchange bias. O modelo
utilizado nesse trabalho foi proposto por Mauri et al. [47], que incorpora a energia da

parede de dominio no tratamento fenomenoldgico dos filmes FM/AF (ver Figura 2.11).
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Figura 2.11: Parede de Dominio na interface de uma bicamada FM/AF [52].

A Figura 2.11 apresenta um diagrama que representa a formacao de parede de domi-
nio no filme AF. E importante destacar que este modelo, fornece valores tedricos mais
proximos dos verificados experimentalmente, pois parte da energia fornecida ao sistema é

consumida na formacao da parede de dominio.

Esta parede de dominio poderia ser gerada tanto no material FM quanto no AF.
Porém, para gerar uma parede estavel em um material FM, este precisaria ter espessura
da ordem de 100 nm [48]. Como neste trabalho as espessuras sdo da ordem de 10 nm,
serd considerado que a parede de dominio é formada no material AF. Esta anisotropia é

dada pela equagao

Ew = ow(1 — cosf) (2.33)
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onde oy = 2v/AK,r é a energia magnética do filme AF e lembrando que 3 é o angulo
entre a magnetizacao da camada ferromagnética com o eixo unidirecional do filme anti-
ferromagnético. As constantes A e K r sao as constantes de exchange bias e anisotropia

cristalina no AF, respectivamente.

2.7.3 Anisotropia Rotatoria

Stiles e McMichiel [49, 50] proporam um modelo que leva em consideragao os tamanhos
e as direcoes dos graos de qual os filmes sao feitos. Este modelo é tratado para filmes
policristalinos. A anisotropia rotatéria se comporta como um campo magnético interno
que gira junto com o filme e é sempre paralelo ao campo externo, justificando seu nome.
O termo de anisotropia rotatoria deve ser acrescendado em medidas dinamicas, como por

exemplo, a ressonancia ferromagnética [51].

A anisotropia rotatoria pode ser expressa pelo produto escalar do campo rotatério com

o vetor de magnetizacao dado por

Erot - _MFM-ﬁrot (234>

onde H, . define o campo de anisotropia rotatoria e Mgy, a magnetizagao da camada FM.

As Figuras 2.12a e 2.12b apresentam as dependéncias angulares de FMR simuladas
numericamente para um filme simples FM (em verde) e para uma bicamada FM/AF
(em vermelho), e por fim, os valores médios do campo de ressonancia (em preto). Esta
anisotropia é responsavel por deslocar de forma isotropica, toda a dependéncia angular
do campo de ressonancia de forma vertical e para baixo. Note que, para Hr,4 igual a zero
(Figura 2.12a), o campo de ressonancia médio para o filme simples e para a bicamada sao
iguais. Para Hg4 diferente de zero, o campo de ressonancia médio para o filme simples e
para a bicamada sao diferentes, e essa diferenca, é associada ao campo efetivo que surge

devido aos graos AF instaveis que se alinham de forma irreversivel a magnetizacao do

FM.

A informacao importante para se observar é o comportamento da dependéncia angular
da bicamada FM/AF considerando a anisotropia rotatéria igual a (a) zero e (b) diferente
de zero. Pode-se observar que esta anisotropia desloca a dependéncia angular de forma

isotropica. Sera apresentado mais adiante a equacgao para esta simulacao.
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Figura 2.12: Dependéncias angulares de FMR simuladas numericamente de um filme simples FM (em
verde), uma bicamada FM/AF (em vermelho) e os valores médios do campo ressonante (em preto). A
informagao importante para se observar é o comportamento da dependéncia angular da bicamada FM/AF
considerando a anisotropia rotatéria igual a (a) zero e (b) diferente de zero [7].

2.7.4 Energia Livre Magnética para uma Bicamada FM/AF

Para a bicamada FM/AF a energia total é a soma da energia da camada FM mais as

interacoes entre as camadas.

E=FEpy+ Eap+ Ew + Ero (2.35)

que pode ser reescrito a partir das Equacoes 2.31, 2.32, 2.33, e 2.34, da seguinte forma:

— 2
Lo 2K M
E = — |M.H+ (2nM?— 225 _ Ky + Ko L)L (2.36)
t M,
M,. M, M. L
- J — — H,,;. Mt
EleM2 UW<M2> -Vl

o indice 1 da equacao acima refere-se a camada FM e o indice 2 a camada AF, e u define

a direcao da anisotropia uniaxial do filme AF assumindo que ela coincide com a do filme

FM.
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Capitulo 3
Técnicas Experimentais

Nesta secao serao apresentadas as técnicas experimentais utilizadas para fabricar e
caracterizar os filmes finos magnéticos. Na secao 3.1, sera abordada a técnica de evapo-
racao catodica ou sputtering empregada para a fabricacao das amostras. Duas técnicas
de magnetometria foram utilizadas neste trabalho: magnetometria de amostra vibrante
(VSM) e magnetometria Kerr (MOKE), que serdo discutidas nas segbes 3.2.1 e 3.2.2,
respectivamente. Finalmente, a principal técnica experimental de caraterizacao utilizada

neste trabalho, a Ressonancia Ferromagnética (FMR) serd exposta na segao 3.3.

3.1 Evaporacgao Catédica (Sputtering)

A técnica utilizada neste trabalho para a deposicao dos filmes foi a evaporacao catédica
também conhecida como sputtering. FEste método de deposicao ¢ muito utilizado na
industria para a fabricacao de filmes finos, como por exemplo as valvulas de spin utilizadas
nas cabecas de leituras dos discos rigidos. As primeiras deposi¢oes utilizando esse método
foram feitas nos anos 50 [53]. Esta técnica consiste na acelera¢ao dos fons de um plasma,
geralmente Argonio, contra o alvo de interesse. Na transferéncia de momento dessa colisao
sao arrancados atomos do alvo e posteriormente depositados sobre o substrato (ver Figura

3.1). O procedimento experimental para deposicao se divide nas seguintes etapas:

e Evacuacao: Com o substrato devidamente preparado (limpo através de ciclos de
ultrassom com acetona e dlcool isopropilico) e posicionado dentro da camara, esta é
evacuada por bombas de vacuo a pressoes de ordem de 107 Torr (pressdao de base)
com o objetivo de retirar o maximo de gases residuais que possam contaminar as

amostras.
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e Injecao de Gas: E injetado na camara um gés de argonio de alta pureza (99,99%)

até a pressao da ordem de 107 Torr (pressao de trabalho).

e Plasma: Uma diferenga de potencial é aplicado entre as placas do anddo e catodo,
criando um gés ionizado (plasma). Os fons de Argonio sao acelerados contra o alvo

e nesta colisao sao ejetados os atomos a serem depositados sobre o substrato.

e Pré-sputtering: Geralmente os alvos sao expostos a pressao atmosférica durante
0 posicionamento da amostra e mesmo dentro da camara com vacuo, uma certa
quantidade de gas residual pode ser adsorvida na sua superficie. Para evitar que
as amostras produzidas tenham algum tipo de contaminacao, é feito uma deposicao
sobre uma tampa moével de forma pneumatica, localizada logo acima dos magne-
trons. Este acessério tem a funcao de receber deposicoes irrelevantes, protegendo
os demais alvos de contaminagao quando outro esteja sendo utilizado, e também,
evitar deposicoes indesejaveis dentro da camara e na superficie do substrato, e é
chamado de shutter. A finalidade deste procedimento é remover algumas camadas

atomicas contaminadas/oxidadas do alvo, e consequentemente, garantir sua pureza.

e Sputtering: o shutter é aberto, permitindo a deposi¢ao sobre o substrato. A espes-
sura do filme depositado pode ser controlada através de uma balanca de Quartzo.
Com isto os parametros de deposi¢ao sao padronizados, como a pressao de Argonio,
a tensao de aceleragao, a corrente de fons e a poténcia, obtendo assim uma fungao

da espessura do filme em rela¢do ao tempo de deposigao (taxa de deposicao).

Durante o processo de deposi¢ao pode-se observar a producao de uma descarga lumi-
nosa. Isso acontece porque durante o processo de ionizacao do gas, estes atomos ficam

excitados e logo depois decaem emitindo fétons.

As deposicoes por sputtering podem ser classificadas nos seguintes modos: DC, RF,

magnetron e reativo. A seguir sera apresentado sucintamente cada uma destes:

e Na técnica DC (Direct-current sputtering) os eletrodos s@o organizados de forma
similar as placas de um capacitor plano. O plasma é mantido a partir de uma
corrente continua e é usada em alvos metalicos, pois os alvos isolantes acumulam
cargas limitando o processo. A voltagem tipica de trabalho esta na ordem de 500 —

5000 V que é responsavel por manter o plasma constante [54].

e Na técnica RF (Radio-frequency sputtering) o plasma é produzido por um sinal AC
entre os eletrodos, da ordem de 10 MHz. Neste regime de trabalho somente os

elétrons podem acompanhar as flutuacoes temporais do campo AC reduzindo com
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isto a necessidade de criar elétrons secundarios para auto-sustentar a descarga. Este

método é usado para alvos isolantes [34].

e Na técnica de magnetron sputtering, sobre o catodo sao fixados imas permanentes
com o objetivo de confinar o plasma proximo a superficie do alvo. Os elétrons pro-
duzidos sofrem acao da for¢a de Lorentz, aumentando o seu tempo de permanéncia

dentro do plasma, logo a densidade de colisoes é maior.

e E finalmente, na técnica de sputtering reativo filmes finos depositados a partir de
alvos metdlicos na presenca da atmosfera inerte de Argonio juntamente com gases
reativos, como os gases Os, Ny, CyHs, dentre outros. A presenga destes gases modi-
fica as reagoes no plasma e a cinética do crescimento, produzindo assim modificacoes

na estrutura do filme crescido [34].
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Figura 3.1: Processo simplificado de deposicao por Sputtering [10][Modificado].

As amostras que foram produzidas e investigadas para essa dissertacao, foram fabrica-
das a partir da técnica de magnetron sputtering. Este método tem a vantagem de produzir
filmes menos rugosos, uma vez que se utiliza baixa pressao do Argonio e alta taxa de de-
posicao, pois os imas posicionados sobre o alvo aumentam a taxa de colisao sobre o mesmo

[55.
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3.1.1 Deposicao Obliqua e Efeito de Sombra (Self-Shadowing)

A técnica de sputtering produz filmes policristalinos, porém é possivel induzir e con-
trolar a morfologia de sua superficie de forma a produzir graos alongados que por sua
vez, geram uma anisotropia magnética. Se existir alguma inclinagao entre o alvo e o subs-
trato, pode acontecer durante a deposicao que os atomos depositados no substrato facam
uma espécie de sombra entre si gerando uma regiao sem deposicao e consequentemente
uma direcao preferencial de deposicao. Este fendmeno é conhecido como efeito de sombra

(self-shadowing) [56].

A Figura 3.2 apresenta um modelo do efeito self-shadowing. No inicio da deposigao,
Figura 3.2a, o vapor de particulas cria nucleagoes aleatdrias sobre o substrato. Esses graos,
fazem sombras uns sobre os outros, fazendo com que o seu crescimento seja na forma de
colunas, que sao na direcao de incidéncia do vapor de particulas. Além disso, cada coluna

terd uma taxa de crescimento diferente, como mostrado na Figura 3.2b, formando uma

ch Incident VapoLt

textura na morfologia.

Incident Vapout

Figura 3.2: a)Nucleacdo das particulas depositadas aleatoriamente. b) A deposigio cresce na forma de
colunas inclinadas para a dire¢ao de incidéncia do vapor de particulas e além disso cada coluna tera uma
taxa de crescimento diferente criando uma textura na morfologia [57].

Na Figura 3.3a é apresentado uma imagem de Microscopia Eletronica de Transmissao
(MET) de uma multicamada onde o filme de Tantalo (7 nm) foi crescido por sputtering
obliquo gerando uma textura devido o efeito self-shadowing. Além da textura surge uma
anisotropia de forma devido ao alongamento dos graos na dire¢ao perpendicular a projecao
da deposicao, como indicado na Figura 3.3b. Neste trabalho, realizado foi por Y.P. Fang
et. al. [60], foi verificado através de microscopia de tunelamento (STM), que ao deposi-
tar Fe sobre silicio de forma obliqua, ¢ induzida uma morfologia de graos alongamentos
perpendiculares a dire¢ao de deposigao (Ver Figura 3.3b). Na Figura 3.3c é apresentado
o mesmo filme produzido por uma deposicao com incidéncia normal ao substrato, ge-
rando um filme sem o efeito self-shadowing, onde os graos sao representados pelos pontos

esféricos.

Na Figura 3.4 é apresentada uma imagem de Microscopia Eletronica de Varredura

(MEV) de um filme de Cobalto com 3,0 um de espessura, onde é possivel ver de forma

24



Grdos
Alongados Diregaode

Deposicdo

Figura 3.3: a) Imagem de Microscopia Eletronica de Transmissao (MET) para uma multicamada onde o
Téantalo (7 nm) foi fabricado por sputtering obliquo com inclinagao de 60° [49]. As imagens b) e ¢) foram
feitas por Microscopia de Tunelamento (STM) para filmes de ferro crescidos por MBE sobre Si(111) com
inclinagao de 60° e 90°, respectivamente [60].

mais acentuada, o efeito de self-shadowing sobre a morfologia da superficie do filme. Esta
anisotropia dos graos, também induz uma anisotropia magnética, pois é verificado que o
eixo facil é paralelo ao alongamento dos graos e o eixo duro perpendicular a esta direcgao.
Amostras produzidas dessa forma apresentam uma anisotropia uniaxial induzida devido

a anisotropia de forma, localizada no plano do filme [10].

| Sy

Figura 3.4: Um imagem de microscopia eletronica de varredura de um filme fino de Cobalto 3,0 um
apresentando anisotropia de forma [39]. Esta figura foi apresentada anteriormente na se¢ao 2.3.2, porém,
ela foi novamente adicionada ao texto, visando melhorar a didética e facilitar a compreensao do assunto.

3.1.2 Fabricagcao das Amostras

O magnetron sputtering usado neste trabalho foi o equipamento ATC Orion Sputtering
System, da Universidade Federal do Espirito Santo, sob coordenacao do Professor Edson

Passamani e de seus alunos (ver Figura 3.5).
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Figura 3.5: Fotografia da Méquina de Sputtering da DF /UFES.

Este equipamento tem a capacidade de depositar até sete materiais diferentes, pois
dispoe de sete magnetrons independentes, permitindo inclusive deposicoes simultaneas.
Os alvos de interesse para este trabalho sd@o o Tantalo (metal ndo magnético (NM) usado
como filme protetor (buffer layer e/ou capping layer)), os metais ferromagnéticos (FM)
Cobalto e Permalloy (Py - Ferro 19% e Niquel 81%), e a liga antiferromagnética (AF)
IrMn (Iridio 20% e Manganés 80 %), sendo depositados sob o Silicio monocristalino na
diregao [100].

As amostras foram crescidas no porta-amostras da Figura 3.6b. Entre o porta-amostras
e os alvos metdlicos existe uma inclinagao de aproximadamente 32° (ver Figura 3.6a). Essa
inclinacao é responsavel pelas deposi¢oes serem obliquas, logo, as amostras fabricadas
dessa forma, possuem um eixo facil bem definido, localizado de forma perpendicular a

direcao de deposi¢ao no plano do filme.
As amostras fabricadas foram as seguintes:

a) Filmes Simples Ferromagnéticos (FM):

e Si/Ta(10 nm)/Py(3 nm)/Ta(5 nm);
e Si/Ta(10 nm)/Py(10 nm)/Ta(5 nm);
e 5i/Co(3 nm)/Ta(5 nm);

e S5i/Co(1 nm)/Ta(5 nm).
b) Bicamada Ferromagnética/Antiferromagnética (FM/AF)
e Si/Ta(10 nm)/Py(10 nm)/IrMn(12 nm)/Ta(5 nm);
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Figura 3.6: Em (a) o desenho esquemético da deposigao obliqua, e em (b) fixacao do substrato de silicio
no porta-amostras do Sputtering da DF/UFES.

Durante a deposicao dos filmes de Tantalo, o porta-amostras gira em uma velocidade
de 30 rpm para se fazer um filme mais isotropico possivel, enquanto na deposicao dos
filmes magnéticos foi feita com o porta-amostras parado para induzir anisotropia segundo

o efeito self-shadowing.

3.2 Técnicas de Magnetometria

Dentre as diversas técnicas de magnetometria as duas disponiveis para este trabalho
foram: magnetometro de amostra vibrante, ou VSM (VSM - Vibrating Sample Magneto-
meter), e o MOKE (Magneto-Optical Kerr Effect).

3.2.1 Magnetéometro de Amostra Vibrante (VSM)

A técnica de VSM foi desenvolvida por Foner em 1955 [58] e é baseada na lei de
indugao de Faraday na qual a variacao de fluxo magnético induz um forca eletromotriz
em um condutor proximo. Seu principio de funcionamento é fazer vibrar uma amostra
magnetizada préximo a bobinas detectoras. Essa vibragao é responsavel pela variacao de

fluxo magnético, que produz uma tensao alternada proporcional a magnetizacao 14, 63].

Na Figura 3.7 pode ser visto o desenho esquemaético de um VSM. As suas principais
partes sao (a) transdutor eletromecanico responsével pela vibracao da amostra, (b) a haste
onde se fixa a amostra que evidentemente nao pode ser feita de material magnético, (c)
o eletroima que induz a magnetizagao na amostra, e finalmente (d) as bobinas detectoras

responsaveis pela deteccao do fluxo.
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Figura 3.7: Desenho esquematico de um VSM indicando em a) transdutor eletromecéanico responsével
pela vibracdo da amostra, b) a haste onde se fixa a amostra, c) o eletroima que induz a magnetizacdo na
amostra, e d) as bobinas detectoras responsdveis pela detec¢ao do fluxo magnético [14] (Modificado).

Os principais fatores que influenciam na boa qualidade das medida sao: (i) frequéncia
constante, (ii) estabilidade na amplitude de vibragao, e (iii) fase do sinal de referéncia

estdvel, quando a instrumentacao utiliza um detector sensivel de fase (lock-in).

As medidas de VSM foram feitas no Departamento de Fisica da Universidade Federal
do Espirito Santo, em colaboragao com o professor Edson Passamani Caetano e fazendo
uso da infraestrutura do Laboratério de Espectroscopia Mossbauer e Magnetometria (Le-
mag). O equipamento utilizado para esta medida foi o PPMS (Physical Properties Me-
asurement System - Figura 3.8). Este sistema permite a realizacdo de medidas de calor
especifico, resistividade elétrica AC, curvas de magnetizagao em funcao do campo mag-
nético no intervalo de -70 Oe < H < 70 kOe e/ou em fung¢ao da temperatura no intervalo
de 1,8 K < T < 1000 K) [55].

Figura 3.8: Sistema PPMS instalado no Lemag do DF /UFES.
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3.2.2 Efeito Kerr Magneto-6tico (MOKE)

Os efeitos magneto-oticos foram inicialmente estudados por Michael Faraday e John
Kerr, sendo que o primeiro observou a mudanca de polarizacao de um feixe de luz linear-
mente polarizado ao ser transmitido por um material que esteja submetido a um campo
magnético (efeito Faraday), e o segundo observou a mudanca do estado de polarizagao
na reflexdo de uma superficie magnetizada (efeito Kerr) [61, 62]. O efeito Kerr magneto-
6tico (MOKE) é utilizado no estudo de propriedades magnéticas de superficie, onde a

profundidade de penetragao da luz é cerca de 20 nm.

O efeito Kerr magneto-6tico se caracteriza pela mudanga do estado de polarizacao
da luz apds sua reflexao em uma superficie magnetizada. De forma geral, apds uma
luz linearmente polarizada ser refletida por uma superficie a direcao da polarizacao e a

elipticidade serao alteradas em funcao da magnetizacao da amostra.

Existem trés configuragoes experimentais na magnetometria MOKE: (i) polar, (ii) lon-
gitudinal e (iii) transversal. Essas configurages fazem referéncia ao vetor magnetizagao
do filme em relagao ao plano de incidéncia e reflexdo. Na montagem (i) polar, a magne-
tizagao do filmes estd perpendicular ao plano do filme. Na montagem (ii) longitudinal a
magnetizagao esta no plano do filme paralela ao plano de incidéncia da luz. Na montagem
(iii) transversal, a magnetizacao estd no plano do filme, mas perpendicular ao plano de

incidéncia da luz.

A montagem experimental utilizada no estudo de anisotropias magnéticas no plano do
filme foi a longitudinal. A Figura 3.9 mostra o desenho esquematico da montagem experi-
mental do magnetometro Kerr, constituido de um laser monocromatico, um polarizador,
um modulador fotoelastico, um eletroima, um analisador e um fotodetector acoplado a

um amplificador lock-in controlado por computador.

Inicialmente o filme é colocado entre os polos do eletroima desligado. O laser é di-
recionado para o filme passando por um polarizador antes da incidéncia com o objetivo
de definir uma direcao de polarizacao do feixe de luz. Apds incidir sobre o filme o feixe
de luz passa por um modulador fotoelastico (PEM) acoplado a um lock-in amplificador
com o objetivo de melhorar a razao sinal/ruido, depois passando por um polarizador ana-
lisador e finalmente a intensidade de luz é detectado por um fotodetector. A medida
que o eletroima produz o campo magnético externo, o filme se magnetiza. A variagao da
intensidade da luz detectada pelo fotodetector é proporcional a variacao da magnetizacao
do filme. Entao a medida é feita através da deteccao da intensidade luminosa em funcao
do campo magnético externo, obtendo assim o ciclo de histerese. Uma boa referéncia

sobre MOKE pode ser encontrado nas referéncias [64, 65]. Esta técnica foi utilizada no
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Figura 3.9: Desenho Esquemético de um MOKE [65] modificado.

Laboratério de Espectroscopia Hiperfina e Fisica de Superficie sob coordenagao do Prof.

Dr. Roberto Paniago (ver Figura 3.10).

Figura 3.10: MOKE implementado no DF da Universidade Federal de Minas Gerais.

3.3 Ressonancia Ferromagnética

A Ressonancia Ferromagnética (FMR) é uma técnica de espectroscopia voltada para o

estudo de materiais ferromagnéticos. Ao aplicar um campo magnético Hy externo, o sis-
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tema de spins e seus momentos magnéticos executam um movimento coletivo de precessao
ao redor da dire¢ao do campo. Aplicando um campo magnético oscilante H; perpendicu-
lar ao campo externo Hy, o sistema de spins entra em ressonancia, quando a frequéncia
da precessao se iguala a frequéncia do campo oscilante. Para campos magnéticos comuns
em laboratério (= kOe) a ressonancia ferromagnética de materiais ferromagnéticos ocorre
na faixa de microondas (= GHz). O campo magnético na qual a ressonancia é observado
é chamado de campo ressonante H, e nesta situacao as microondas sao absorvidas. A
partir da determinacao do campo ressonante H, e da largura de linha da ressonancia AH
em um material ferromagnético é possivel fazer o estudo das anisotropias magnéticas e

dos mecanismos de relaxacao.

Apesar da instrumentagao da FMR ser semelhante a da técnica de Ressonancia Para-
magnética Eletronica (EPR - FElectron Paramagnetic Resonance), o fendmeno fisico por
tras das medidas é diferente. A técnica de EPR é uma espectroscopia voltada para o
estudo dos momentos magnéticos de poucos elétrons desemparelhados nao interagentes.
Ao contrario, a FMR é aplicada ao estudo dos momentos magnéticos de muitos elétrons
interagentes que através da interacao de troca dao origem as propriedades ferromagnéticas

das amostras.

A FMR é uma técnica experimental versatil pois ela fornece diversos parametros que
caracterizam as propriedades magnéticas tais como a energia magnética livre, a magneti-
zacao efetiva, as anisotropias magnéticas, a temperatura de Curie, o fator g de Landé, e os
mecanismos de relaxacao da magnetizacao. Muitos desses parametros nao sao acessiveis
através de outra técnicas usados em magnetometria como medidas de curvas de histerese

magnética.

A FMR foi observada pela primeira vez em 1912 por Arkadyev [66] quando mediu a
absor¢ao de microondas em materiais ferromagnéticos. A primeira explicacao tedrica do
fenomeno foi apresentada por Loyarte [67] e Dorfmann [68]. Em 1946, Zavoiskii [69] e Grif-
fiths [70] verificaram independentemente as linhas de ressonancia em Ni, Fe e Co. Kittel

[72, 73], e Landau e Lifshitz [71] generalizavam a teoria da ressonancia ferromagnética.

3.3.1 Frequéncia de Larmor

Resultados de Ressonancia Ferromagnética em materiais ferromagnéticos em geral sao
tratados fenomenologicamente, ja que a grande quantidade de spins interagentes torna o

tratamento quantico impraticavel.

Para entender melhor a evolugao temporal da magnetizagao macroscépica em medidas

de FMR vamos considerar primeiramente um tunico spin eletronico em um campo mag-
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nético. Como sabemos da fisica quantica o spin é o momento angular intrinseco de uma
particula subatomica, como por exemplo o elétron, que é relacionado com um momento

magnético através da seguinte relacao

—

fi = gupS (3.1)

sendo ¢ é o fator de Landé, S é o momento magnético do spin e pp € o magneton de Bohr

dado por

ek
MB—2me

=9,274 x 1072*J/T (3.2)

Como consequéncia da quantizagao do momento angular o momento magnético tam-
bém é quantizado. A energia potencial do elétron em um campo magnético tem origem

na interacao Zeeman e é dado por

E=—fiH=—gupS.H (3.3)

Observamos que a energia ¢ minima quando o momento magnético i e campo mag-
nético H estao alinhados paralelamente. O campo magnético H produz um torque no

momento angular de spin S (também no momento magnético 7).

F=gxH (3.4)

que ¢ igual a variacao temporal do momento angular do spin

s _ guB
at A

7=

(S x H) (3.5)

A equacao acima descreve o movimento do vetor momento angular de spin em um

campo magnético (ver Figura 3.11).

Vamos considerar um spin eletronico dentro de um campo magnético, dentro da vi-
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Figura 3.11: Movimento de precessao do spin.

sao semicldssica, ele tera um movimento de precessao em torno do campo magnético e
representa um movimento de precessao do vetor S em torno do campo magnético com
frequéncia angular wq, que é a solucao da equacao diferencial 3.5, conhecida como frequén-

cia de Lamor

wo =vH (3.6)

B
T

que o sistema entre em ressonancia com um campo magnético oscilante, o ultimo deve

sendo v chamado de razao giromagnética que para o elétrons é igual a v = Para

ser aplicado perpendicularmente ao campo magnético externo. A ressonancia acontece

quando a frequéncia do campo oscilante se iguala a frequéncia de Lamor.

Para termos a condicao de ressonancia, os campos magnéticos de alguns kOe, sera

necessario uma fonte de microondas de ordem de GHz. Logo

w=2nf = ~vH
-
H ~ kQOe (3.7)
f GHz

3.3.2 Ondas de Spins e Susceptibilidade Magnética

Na se¢ao anterior discutimos o fenomeno de ressonancia para um spin isolado, mas nos
sistemas ferromagnéticos temos uma quantidade superior a 10?3 spins, e eles sao intera-

gentes entre si através da interacao de troca (exchange). Entdo um campo magnético, em
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um sistema ferromagnético, cria uma precessao coletiva desses spins em torno do campo
aplicado e ela é denominada Ondas de Spin. A Figura 3.12 apresenta um modelo de
uma onda de spin onde todos os spins estao precessando em fase com o campo magnético
externo, esta configuragao de precessao em fase é chamada de modo uniforme da onda de

spin, sendo esta, a configuragao de menor energia do sistema de precessao.

Figura 3.12: Ondas de Spin no modo uniforme.

As ondas de spin sao caracterizadas pelo seu comprimento de onda A que representa
a defasagem entre spins vizinhos. O estado de menor energia é o modo uniforme (A =
o0). As ondas de spins podem ser excitadas, por exemplo termicamente obedecendo a
estatistica de Bose-Einstein, criando assim uma defasagem entre os spins (A < 00) como

mostrado na Figura 3.13.

Figura 3.13: Ondas de Spin para k nao nulo.

As ondas de spins sao quantizadas e seu quantum é chamado de magnon, caracterizado
pelo vetor de onda k. A relagao entre o vetor de onda k e o comprimento de onda de spin

A no sistema CGS é dado por

k= (3.8)

1
A
ou seja, para o modo uniforme o k = 0 e para modos excitados do sistema o k é nao-nulo.

Na abordagem semiclassica a ressonancia ferromagnética é baseada no movimento da

magnetizagao macroscopica e é defida por
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Substituindo a Equacao 3.9 na Equagao 3.5

—

dS o -
T vS X Hey (3.10)
sera obtido
dM L
E = —")/M X Hef (311)

sendo H.s o campo efetivo que atua sobre os spins. Ele é composto pelo campo externo
aplicado e por campos internos. As contribuicoes para o campo efetivo como a interacao

de troca e anisotropias magnéticas foram tratadas no Capitulo 2

A precessao dos spins em torno do campo H produz uma projecao do momento magné-
tico no plano perpendicular ao campo. Para o sistema entrar em ressonancia é necessario
que um campo magnético oscilante, na direcao do plano, seja aplicado com frequéncia de

oscilagdo w & wy. Esse campo oscilante é o h(t) fornecida pela microonda.

Por razoes técnicas é mais facil variar o campo magnético, através da variacao da
corrente de um eletroima, do que variar a frequéncia de microondas. Entao, a partir da
frequéncia de Larmor (Equagao 3.6) para Hy = H,, condi¢ao de ressonéancia, o sistema
absorve parte da energia da radiacao. A Figura 3.14 apresenta um diagrama da geometria

do filme dentro da cavidade ressonante e da condi¢ao necessaria para a ressonancia.

w

y W'(‘)O =yH

Campo magnético estatico
H
Campo magnético de micro-ondas Ti(t)

Figura 3.14: Ressonancia Ferromagnética em filmes finos ferromagnéticos dentro da cavidade ressonante
[7].

A grandeza fisica associada a resposta magnética do sistema € o tensor susceptibilidade
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magnética xy dado por

h (3.12)

i

m =

O campo magnético aplicado na amostra é dado por

H(t) = (hod + hyjj)e ™™ + H2 (3.13)

sendo os dois primeiros termos do campo magnético oscilante da microonda (h(t) =
h.& + hyg)e ') e H é o campo magnético estatico é dada pelo campo do eletroima. E
importante citar que as componentes do campo de microondas sao muito menores (fragoes

de Oersted) que o campo do eletroima (centenas de Oersted), ou seja, h, e h, << H.

Em analogia, a magnetizacao do sistema pode ser dada pela seguinte equagao

M(t) = (ma@ +myj)e ™ + M2 (3.14)

e neste caso também pode-se considerar que m, e m, << M. Substituindo a Equagao

3.14 e 3.13 na Equacao 3.11, é obtido a seguinte relagao

{—iwmx = womy — yMbh, (3.15)

—iwmy = M~yh, — womy

Em representacao matricial a equagao anterior pode ser escrita da seguinte forma:

my . Xzz Xxy h':c
()=o) ) =

Entao as componentes do tensor susceptibilidade magnética y representa o comporta-

mento da magnetizagao em um dado campo.

Resolvendo a Equacao 3.16 e substituindo o resultado na Equagao 3.15 serao obtidos

as componentes do tensor susceptibilidade
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(3.17)

- g WwWy
Xzy = —Xyz ng_wz

— . WowWm
{ ch - ny - wg—oﬂ

sendo wyr = vYM e wyg = vH, a frequéncia de Lamor. Como pode ser observado, a partir
da equacao, na condicao de ressonancia wy ~ w existe uma singularidade. Isso nao é

observado experimentalmente, entao a equacao esta incompleta.

Na condigao de ressonancia (w =~ wp) a amplitude de precessdao de M aumenta em
torno de H e a relaxacao nao pode ser ignorada. Quando M precessiona em torno de H a
interacao spin-orbita nos atomos faz com que parte da energia magnética seja transferida
para a rede cristalina. Isso resulta em relaxagao ou amortecimento do movimento de
M. Esse efeito é representado fenomenologicamente pela substituicao do wg por w — I’

resultando em

(3.18)

wWWw g

— — wow g
Xaw = Xyy = w2 —w2—wl’
Xy = —iXgo = iz r

onde I" ¢ a taxa de relaxacao e tem a dimensao de s™! assumindo I' << wy.

3.3.3 Absorcao de Microondas

Na prética o que se mede é a poténcia média (P) de absor¢ao que é definida pela
média da derivada temporal da energia magnética livre total (por unidade de volume) do

sistema, dado por

E = —M.(H.s + h(t)) (3.19)

entao

(P) = <‘il—f> - <% [_M.(ﬁef + ﬁ(t))]> (3.20)

Supondo que o campo de microondas possui apenas a componente h, obtém-se entao
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a poténcia média absorvida, dada por

<P> = an:yh2 - 'VHOmeh2 (321)

Entao a potencia média absorvida ¢ proporcional do termo imaginério x,, da sus-
ceptibilidade magnética, e do quadrado do campo magnético da radiacao da microonda.
Esta funcao tem a forma de uma Lorentziana, curva tipica dos espectros de ressonancia

ferromagnética.

< P> (unid.arb)
T
>
I
1

H (unid.arb)

Figura 3.15: Espectro de FMR em funcao do H, na forma de uma Lorentziana com largura de linha
AH.

Em filmes finos a poténcia absorvida pela amostra é muito pequena, entao é necessaria
a utilizacao de técnicas especiais de deteccao que fazem uso de detecao lock-in e circuitos
amplificadores sintonizados (amplificacao seletiva). Esta técnica consiste de aplicar um
pequeno campo magnético de modulagao (h,,(t)) na mesma diregdo do campo magné-
tico externo, onde o sinal de absorgao é amplificado e somente a poténcia absorvida de

microondas proporcional a frequéncia de modulagao (w,,) é detectada.

O campo de modulagao é muito menor que o campo externo (h,, << H) e a frequéncia
de microondas é muito maior que a frequéncia de modulagdo (w,, << w) entao é possivel
escrever o valor da poténcia média absorvida como uma expansao em série de Taylor para

o campo externo H em torno de H

1
(P) =P+ 45| (H—Ho)+5 Gt (H ~ Ho)* + . (3.22)
0 0
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com

H — Hy = hyp(t) = hypcos(wpt) (3.23)
entao
1
(P) =P+ 40 o cos(ont) + 5 £ " (hmcos(wmt))? + ... (3.24)

Durante a medida o Lock-in é sintonizado de maneira a mediar apenas o segundo
termo da expansao de Taylor dada pela equacao anterior. Portanto o sinal medido tem

um forma de linha semelhante a derivada da Lorentziana (ver Figura 3.16).

d P/d H (unid.arb)

H (unid.arb)

Figura 3.16: Espectro da derivada da absor¢ao de microondas em fungao do H.

3.3.4 Relacao de Dispersao para Ressonancia Ferromagnética

Até agora foram obtidos duas importantes relagoes, a primeira da frequéncia natural

de sistema (frequencia de Larmor dada por wy = vH,s) e a segunda do campo magnético
efetivo (dado por [—._ief = ﬁME)

Na FMR o sistema é perturbado quando a condicao de ressonancia é satisfeita. No
sistema em que se mantém a frequéncia fixa, o campo que perturba o sistema é chamado
de campo ressonante H,. Para se encontrar o campo de ressonancia é necessario encontrar
a relagao de dispersao do sistema.
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Para isso deve-se considerar a equacao de movimento da magnetizagao macroscopica,

dada pela Equacao 3.9. O campo efetivo H.; e a magnetizacao M em coordenadas esféricas
sao dados por

& S OE 10Enp 1 0E ]
Hep =~ (WT"’MWQMsene% > (3.25)
M:MTA+m96+m¢¢

Substituindo a Equagao 3.25 na Equacao 3.9 obtemos

Poof ¢
’)/Mxﬁef— Mr me me (326)
oE 19E 1 0E
or

M 80 M senf ¢

Pode-se considerar

my ~ mg << M,

(3.27)
isso simplifica o resultado do produto vetorial para
dmg ,  dmy , E, - R
—O0+—0 | = 0+ E 3.28
7( dt * dt ¢> send + Eo¢ (3.28)
Fazendo a seguinte aproximacao
my = Mg senf ~ M,A0
(3.29)
me = M, senf seng ~ M, senfA¢p

onde M, é a magnetizacao de saturacao, e também separando as duas equagcoes, obtemos

1 dA6 1
1489 _ (_ E
{'ylgtA_¢ :(( MlsenG))E9¢ (330)

v dt

M senf
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O movimento de precessao nos angulos polar e azimutal se comporta segundo a relacao

A9 = A@oeiw(’t
- (3.31)
A¢p = Agge™!
Entao
E, = —iw senGMAe
’ iw serGM <332)
E0 = TAQS

A energia magnética livre pode ser expandida em série de Taylor em torno da posigao

o _ 0B _

de equilibrio ( ), até o termo de segunda ordem.

96 — 9¢
1
E:Eb+§@@AW+EwA&+2@MwA@ (3.33)
onde Fyy = %%,Ew = ‘?;715 e Fyy = %. Sendo assim, derivamos a equacao da energia

magnética livre total, equagao anterior, em relacao a 6 e ¢.

Ey = Egg A0 + EgsA
9 90 A0 + Egy A (3.34)
Ey = Epp A0 + Eyg Ao
Igualando as Equagoes 3.32 e 3.34 podemos reagrupa-las de forma matricial
E96 E9¢ —iw s;mGM A B (3 35)
E9¢ + —iw s;anM E¢¢ A¢ :

Esse conjunto de equagoes tem solucao nao trivial, somente se o determinante da

matriz acima for zero. Assim

(%)2 - (M slen9)2 [EooEso — By (3.36)
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foi obtida a condigao geral de ressonancia, que sera usada no tratamento dos dados expe-
rimentais.

3.3.5 Ajuste Numeérico

Toda fisica aqui produzida vem da medida do espectro da ressonancia ferromagnética,
da posicao do campo de ressonancia e da largura de linha. A forma de linha se assemelha

a derivada da Lorentziana (ver Figura 3.17) e as medidas do sdo feitas em fungao da
coordenada azimutal do plano do filme.

Si\Ta(10nm)\Py(10nm)\Ta(5nm)- 300K
T T T T T T T

T T T T T
- « Eixo Fécil -
[ —— Dlorentz (User) Fit of PyB2018 0° N
L ?,/‘3 i
. i
1
1
s r I T
5 I
s | ! i
= }
= |
= 1
T - t .
3 t
o 4
°or { / a=6+1 g
b=0,03+0,01
i 1 F k = 1840000 + 20000 |
i i Hr = 912,29 + 0,05 Oe | |
_ dH=31,8+0,10e
1 L 1 L 1 n 1 L 1 L 1 " 1
600 700 800 900 1000 1100 1200
H (Oe)

Figura 3.17: Espectro de FMR produzido pelo espectrometro de ressonéncia ferromagnética do
DF/UFMG. Exemplo de espectro de filme fino de Py(10 nm) a temperatura ambiente e na orienta¢ao do
eixo facil, com frequéncia de 9,220 GHz, atenuacao de 30 dB, com o respectivo ajuste numeérico.

A medida da derivada da Lorentziana e seu ajuste é dada pela seguinte equacao:

P ko« (H — H,)
aif =T = G e = (s 330

onde a, b e k sao constantes, H é o campo magnético externo, H, é o campo ressonante e
AH é alargura de linha. As constante a e b ajustam a linha base do espectro, a constante
k é uma constante de proporcionalidade, que neste trabalho nao sera explorada sua fisica.
Entao os valores importantes, para este trabalho, sao o H, e a AH. A partir destes valores

serao plotadas as dependéncias angulares de H, x ¢ e AH X ¢.

O ajuste do campo de ressonancia H,., do filme simples FM, em funcao da dependéncia

angular serd tomado como base a Equacao 2.31 do Capitulo 2, e substituindo na relagao
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de dispersao da ressonancia ferromagnética dada pela equacao 3.36. Para os filmes deste
trabalho podemos considerar a magnetizacao presa no plano do filme, isso significa que,
0 = 0y = % e anisotropia existente ¢ a anisotropia uniaxial, entao a relagao de dispersao

serd dado por

(c_u) = [Hcos(¢p — ¢y) + Hy cos2(¢p — ¢y)] (3.38)
x [Hcos(¢p — dy) + 4mM,s + Hy cos(éd — ¢y)?]

Resolvendo esta equagao como um polinémio de segundo grau, considerando apenas a

parte positiva é obtido a equacao do campo de ressonancia para o filme simples

H.ps = = (47M.p — Hy(cos’dy + cos2¢y) (3.39)

W

2
+ (47 M, + Hy(cos2py + cos2¢y)” — 4 (— <—) + Hy(4mMey + Hy cos*ép) COSQ¢H>
Y

— DN | —

A Equagao 3.39 é a relacao explicita do campo de ressonancia do filme simples. A
Figura 3.18 mostra a dependéncia do campo de ressonancia com a magnetizacao efetiva
considerando M.; >> Hy, e mostrando que uma grandeza ¢ inversamente proporcional a
outra. Essa representacao ¢ muito importante para este trabalho porque a temperatura
modifica a magnitude da magnetizacao efetiva e isso sera observado pelo deslocamento
do campo de ressonancia. Diminuindo a temperatura da amostra entao a magnitude da

magnetizacao efetiva aumenta isso significa que o campo de ressonancia deve diminuir.

Para o estudo do campo de ressonancia H, da bicamada FM/AF sera tomado a se-

guinte equagao

2
(E) = [Hcos(¢p — ¢y) + Hycos2(¢p — du) + Hpa + Hzef] (3.40)

X [Hcos(¢ — ¢u) +4nMey + Hy cos’(¢ — ¢u) + Hyq + HY|
onde
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Campo de Ressonancia (unid. arb.)

Magnetizagéo Efetiva (unid. arb.)

Figura 3.18: Simulagao numérica da dependéncia do campo de ressonancia com a magnetizagao consi-
derando que M >> Hy, e mostrando que uma grandeza ¢é inversamente proporcional a outra.

Hy cosppp cos(¢p — ¢pp) — Hpsen’(¢ — dpp)
I}[I—Vg cosppp + cos(¢ — dpp)
Hyy cosopp COS(Cb - ¢EB)

L cospup + cos(¢ — dpp)

H =

oy =

Resolvendo esta equagao como um polinémio de segundo grau, da mesma forma que o
filme simples, s6 sera considerado a parte positiva entao a equacao do campo ressonante

para a bicamada sera dada por

1
Hepe = 5 (—B VBT 40) (3.41)
sendo
o
B = (2H,. — M~ Hycostén — VS0 g coos, (3.42)

i
e+ cosoy
Hyy cospg — Hpsen?¢y

Hw
Hp + COS¢U
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C = w—2—|—<Hm+HUCOS2¢H

- (3.43)

Hyy cosoy )

Hw
Hp + COquH

H - H 2
(Hm + M + Hy cos’py + w s B 5en ¢H>

Hy
Hp + COquH

3.3.6 Largura de Linha

A largura de linha do espectro de FMR contém informagoes sobre os mecanismos de
relaxacao magnética que podem ter contribuigoes intrinsecas e extrinsecas. A parte in-
trinseca da relaxacao magnética tem origem no amortecimento de Gilbert que descreve
fenomenologicamente a evolu¢ao da magnetizagao apds uma perturbagao (por exemplo em
condigao de ressonancia) para o estado de equilibrio. Este amortecimento produz um tor-
que na magnetizacao e a direcao do torque é dado pelo produto vetorial da magnetizacao
e da sua derivada temporal. Gilbert introduziu em 1955 um termo adicional na equacgao
do movimento da magnetizagao de Landau-Lifshitz [71] hoje conhecido como equagao de
Landau-Lifshitz-Gilbert dado por

dM . - dM

—_— = —’}/(M X Hef —aM x W) (344)
onde « é a constante de amortecimento de Gilbert que depende do material e tem origem
na interagao spin-orbita [74]. Este amortecimento representa a largura de linha natural

do espectro de ressonancia ferromagnética e é dado por

2a w

A6 = 3 cos(6— o)

(3.45)

sendo (¢ — ¢y) o angulo entre a magnetizagao e o campo externo. Como em medidas de
ressonancia ferromagnéticas feitas no plano do filme o angulo entre a magnetizacao e o
campo aplicado é nulo, pois a magnetizacao sempre esta saturada, e a frequéncia angular
w € constante entao a largura de linha fica constante durante uma dependéncia angular
como mostra a Figura 3.19. Como vimos o valor de o é um parametro intrinseco do

material que depende da interacao spin-orbita.
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Figura 3.19: Exemplo de dependéncia angular de FMR para filmes de Permalloy com 12 nm de espessura
com apenas o amortecimento de Gilbert [10].

Outros termos que podem contribuir para a largura de linha do espectro de FMR tem
origem extrinseca devido a defeitos e impurezas. O termo adicional que serd conside-
rado aqui é o espalhamento de dois méagnons. A largura de linha total em ressonancia

ferromagnética pode ser descrita como

AH = AHg + AHyy, (3.46)

O segundo termo estéd relacionado ao mecanismo de relaxacao de dois magnons que
pode ser descrito pela superposicao de duas contribuicoes. Essas contribuicoes podem ser
observadas na largura de linha da dependéncia angular da FMR (AH X ¢) através de sua
anisotropia. A primeira contribuicao possui uma simetria C2, e a segunda contribuicao

possui uma simetria C4 [15]. Desta forma a largura de linha pode ser escrita como:

AHoy = Ly +T9) /vy (3.47)

onde primeiro termo da Equacao 3.47 é relativo aos defeitos existentes na textura da

superficie do filme e é dada, segundo a referéncia [15], por

I, — QZ(ngy + gny)Cbc
! TD(W, + W,)?

(3.48)

onde

46



Wy = Heyy cos(¢ — ¢p) + Hy cos[2(py — ¢)]
W, = Begi cos(¢p — ¢p) + Hy cos?*(oy — ¢) + 4m M.y
g = (a=" =7 cos2(n — ¢)]

gy = (a7 =) cos®(5 = ¢) — as (3.49)
87()232e pac
9= = TI'de
¢, = arcsin W

onde Heyi, Hy, ¢u, Mes € Byep representam o campo externo, o campo uniaxial, a fase do
campo uniaxial, a magnetizagao efetiva e o campo de anisotropia de interface do defeito
respectivamente. A constante p é a fracao da superficie com defeitos, a, b e ¢ sao as
dimensoes dos defeitos e 1 a direcao do defeito em relacao ao eixo de simetria. D é a

constante de rigidez de exchange da ressonancia da onda de spin em altas frequéncias.

O segundo termo da Equacao 3.47 diz respeito sobre a interagao pelo campo dipolar

criado entre os defeitos, e pode ser descrita segundo a referéncia [15].

[y = T sen®(¢ — ¢o) (3.50)

onde I')'** e ¢9 sao a amplitude maxima e a fase da contribuicao do I'}'** respectivamente.

A figura 3.20 apresenta um exemplo da superposicao dessas duas contribuigoes para
a largura de linha para duas amostras de Fe3Si/MgO sobre Si sobre dois angulos de

deposigao diferentes feita por Barsukov et. al. [15].

Uma boa revisao sobre os mecanismos de relaxacao magnética pode ser encontrada na

referencia [10].

3.3.7 Espectrometro de FMR

O espectrometro de Ressonancia Ferromagnética pode ser visto esquematicamente na

Figura 3.21 e ele é constituido de:

e Gerador de Micro-ondas: Klystron da marca Varian com potencia de 500mW e

frequéncia de saida entre 8,8 e 10 GHz;

e Atenuador de Micro-ondas (0 - 60 dB): localizado entre o gerador de micro-ondas e

o circulador de micro-ondas;
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Figura 3.20: Superposicao do espalhamento de dois mégnons para duas amostras de FezSi/MgO sobre
Si sobre dois angulos deposigao diferentes feita por Barsukov et. al. [15] modificado.

e Cavidade retangular: da marca Varian modo TE;p com fator de qualidade da ordem
de 10.000

e Detector de Micro-ondas: constituido de dois diodos operando na regiao linear. De-
tectam e retificam o sinal refletido, provocado pela quebra do acoplamento amostra-

cavidade-microonda, o sinal é proporcional a poténcia absorvida;

e Eletroima: da marca Varian produz o campo externo com fonte de corrente da marca

Heinzinger produzindo um campo de até 8 kQOe;
e Guias de Onda: guias retangulares metalicos oco, na qual a micro-onda se propaga;

e Bobinas de Modulacao: gera uma modulagao com frequéncia de 100 kHz ao longo

do campo estatico;

e Lock-In: é sintonizado para detectar sinais de tensao na fase e frequéncia de modu-

lagao;

e CAF (Controle Automatico de Frequéncia): é uma unidade de controle do espec-

trometro com o objetivo de evitar variagoes na frequéncia da radiagao produzida.

e (Circulador de Micro-ondas: dispositivo que possui uma dupla fungao, a primeira
é a de seguranca nao permitindo que a radiagao retorne para fonte junto com sua
eletronica de controle, e também do monitoramento da radiagao por um sistema de
detecgao (Diodo e Lock-In) com o objetivo de manter a alimentagao do Klystron

fixa durante todo o experimento.
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e Gaussimetro: Medidor de campo magnético.

e Goniometro: gira a amostra em relacao ao campo magnético.

Circulador de
Microondas

~N

Detector

Bobinas de
modulacdo

Amostra dentro
da cavidade

Eletroim3 de
campo variavel

Figura 3.21: Detalhamento Simplificado do Equipamento de Ressonéncia Ferromagnética [10].

Neste espectrometro existe a possibilidade de se fazer medidas a baixa temperatura

(10 K - 300 K), e os detalhes serao apresentados a seguir:

Sistema Criogénico

O espectrometro de FMR do DF-UFMG ¢é equipado com um sistema criogénico ESR910
da Oxford que é mostrado esquematicamente na Figura 3.22a e mais detalhadamente na
Figura 3.22b.

Foi observado em medidas preliminares que dependendo do fluxo de Hélio pode existir
um gradiente de temperatura consideravelmente grande. O criosistema faz uso de um
fluxo de Hélio liquido. A temperatura do fluxo de Hélio é medido por um termopar na
saida do fluxo por um capilar do criosistema. A temperatura do fluxo é controlada por um
fio aquecedor que é enrolada no capilar na saida do criosistema. Para o melhor controle da
temperatura na amostra optou-se por colocar um segundo termopar passando pela haste

do porta-amostras em contato direto com a amostra.

O uso da cavidade retangular é muito importante, porque nela a componente do campo
elétrico da microondas nao existe em seu eixo central. Isso significa que o acoplamento

da cavidade nao é prejudicado pelos fios metélicos do termopar.
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Figura 3.22: Imagem do a) sistema criogénico ESR910 e b) um zoom na regiao onde a amostra é fixada
e também mostrando os dois termopares, um junto a amostra e o outro na saida do fluxo de Hélio,
e o aquecedor (heater) que é responséivel pelo aquecimento do fluxo de Hélio. A imagem original foi
modificada retirada do manual.

O termopar utilizado para medir a temperatura da amostra dentro da cavidade, é o
mesmo utilizado pela instrumentacao do aquecedor da Oxford. E composto por um fio
de uma liga chamada Cromel (90% Niquel e 10% Cromo) fazendo jun¢ao com um fio de
Ouro. Este termopar é muito usado em sistemas de baixa temperatura, por apresentar
consideravel linearidade da tensao em baixa temperatura. Para converter a tensao em
medida em mV para temperatura em K, foram utilizados os dados experimentais encon-
trados no manual do fabricante da Oxford. Foi realizado um ajuste numérico utilizando
uma equagao do segundo grau (ver Equacao 3.23), foram obtidos os parametros utilizados

para determinar a temperatura.

T(mV)=Ty+AxmV = BxmV? (3.51)

Depois de intmeras medidas a baixa temperatura se verificou para que este sistema
estabilizar corretamente a temperatura sdo necessarios controlar trés varidveis: (i) a pri-
meira delas é a valvula agulha em (1) através de sua abertura, que é responséavel pela
quantidade de fluxo de gds que serd levado até a amostra; (ii) a pressao do reservatério
em (2) através da pressao do cilindro de Hélio que é responsével pela densidade de gas

que chega na amostra; e (iii) através do fluxémetro na saida do tubo de transferéncia(no

20



450

400

350

300

200

Temperatura (K)

100

50

250

150

Tensao (mV)

Temperatura
L Fitting Temperatura /
L T,=738%05
A=64,1+£05
i B=-21+0,1
1 1 1 1 1 1 n 1 n 1 "
-2 -1 0 1 2 3 4 5 6 7

Figura 3.23: Comportamento da tensao do Termopar de Cromel/Ouro em fungao da temperatura, de
acordo com o manual Oxford ESR910.

retorno do Hélio) em (3), que é responsavel por encher e esvaziar (aumentar e diminuir o

fluxo, respectivamente) o reservatério de Hélio em (2).

Pode ser observado na Figura 3.24 que as medidas de um filme fino de Py tiveram bom

sinal /ruido, tanto a temperatura ambiente quanto a baixas temperaturas. As medidas da

Figura 3.24 foram plotadas de 0° até 90° girando a amostra do eixo facil até o eixo duro

respectivamente, ja que a simetria deste filme de permalloy é C2.
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Figura 3.24: Dependéncia angular de 0°, eixo facil, a 90°, eixo duro, das medidas de FMR de um filme
simples de Py(10 nm) a) 300 K e b) 6 K respectivamente, com frequéncia de 9,220 GHz.
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Capitulo 4

Resultados Experimentais e

Discussoes

Neste capitulo sao apresentados os resultados obtidos para filmes simples FM e bi-
camadas FM/AF fabricados por sputtering obliquo. As amostras foram caracterizadas
magneticamente por magnetometria de amostra vibrante (VSM), Magnetometria Kerr
(MOKE) e Ressonancia Ferromagnética (FMR). Com o auxilio dessas técnicas de mag-
netometria foram obtidos de forma qualitativa os valores para o campo magnético de

saturacao, campo coercivo, magnetizagao de saturacao e o campo de exchange bias.

A partir da dependéncia angular do campo de ressonancia (H, X ¢p), obtemos de
forma quantitativa a magnetizacao efetiva e os campos efetivos devido as anisotropias
magnéticas, como por exemplo, o campo efetivo uniaxial, o campo efetivo de exchange
bias e o campo efetivo devido a anisotropia rotatéria. A partir desses valores, é possivel
investigar a dependéncia angular da largura de linha (AH x ¢g). Desta anélise é possivel

identificar e quantificar os mecanismos de relaxacao magnética mais relevantes.

4.1 Medidas de Magnetometria

4.1.1 Medidas de Magnetometria de Amostra Vibrante (VSM)

Estas medidas foram realizadas durante um breve estagio no Laboratorio de Espec-
troscopia Mossbauer e Magnetometria (Lemag) do Departamento de Fisica da UFES. O
objetivo desta colaboracao era somente preparar amostras por sputtering e as investigar
por FMR. Porém, ao me deparar com o PPMS (Physical Properties Measurement System

- Figura 3.8), solicitei a oportunidade de utilizar/operar este equipamento. Foram feitas
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medidas de histerese magnética a temperatura ambiente para um filme simples de Py(10
nm) e para uma bicamadas FM/AF de Py(10 nm)/IrMn(12 nm), que podem ser vistas

na Figura 4.1a e na Figura 4.1b, respectivamente.

Os experimentos foram realizados aplicando o campo magnético de forma paralela aos
eixos magnéticos facil e duro. Estas dire¢goes sao bem conhecidas e sao determinadas
devido ao processo de fabricacdo destas amostras ser a deposicao obliqua. Amostras fa-
bricadas por deposi¢ao obliqua apresentam a direcao de eixo duro paralelo a projecao da
dire¢ao de deposi¢ao no plano do filme, e o eixo facil perpendicular a projecao da direcao
de deposigao no plano do filme. Isto ocorre devido ao efeito de self-shadowing (ver a
Secao 3.1.1). Todos os filmes fabricados por sputtering neste trabalho foram depositados
a temperatura ambiente e com o angulo de deposicao de aproximadamente 32° entre a
direcao de deposicao e a normal do filme. Esses filmes sao policristalinos e possuem graos
com alongamentos paralelos que geram uma anisotropia magnética de forma oriunda de
campos desmagnetizantes. Esta anisotropia magnética se comporta como uma anisotropia
uniaxial no plano do filme, ou seja, possui um eixo facil bem definido (paralelo a diregao
de maior alongamento do grao) e uma direcao de eixo duro (perpendicular a dire¢ao de
maior alongamento do grao). Devido esse comportamento semelhante a uma anisotropia
magnetocristalina uniaxial, dizemos que essas amostras possuem uma anisotropia uniaxial
induzida pela deposigao obliqua, ou simplesmente anisotropia uniaxial. Este comporta-
mento pode ser bem visualizado nas curvas de histerese magnéticas nas figuras 4.1a e
4.1b.

As curvas de histerese magnética dos filmes simples de Py(10 nm) (figura 4.1a) sao
estreitas, apresentando baixo campo coercivo, o que é esperado para um material ferro-
magnético mole em consisténcia com os resultados da literatura [10]. A répida saturagao
do Py é evidente, pois este saturou-se com campo de aproximadamente 35 Oe (ver figura
4.1a). O campo de saturacao para o eixo ficil e duro sdo aproximadamente os mesmos.
Através dessa medida nao é possivel perceber uma forte diferenca de simetria para o ci-
clo de histerese obtido no eixo facil e duro. Mas, para a bicamada Py(10 nm)/IrMn(12
nm) que possui uma anisotropia da ordem de 120 Oe, as curvas de histerese paralelas ao
eixo facil e ao eixo duro apresentam as simetrias esperadas (ver 4.1b): na dire¢ao per-
pendicular a projecao da deposicao, eixo facil, percebe-se um deslocamento em campo
magnético do ciclo de histerese e um aumento do campo coercivo. Estas caracteristicas
sao a assinatura do exchange bias. Na direcao paralela a projecao da deposigao, eixo
duro, a amostra apresenta um ciclo de histerese com baixa remanéncia, pois para campo
nulo a magnetizacao tende a se alinhar com a diregao facil de magnetizacao do eixo de

anisotropia unidirecional.
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Figura 4.1: Curvas de histerese obtidas por magnetometria de amostra vibrante (a) do filme FM de
Py(10 nm), e a (b) da bicamada FM/AF de Py(10 nm)/IrMn(12 nm).

4.1.2 Medidas de Magnetometria Kerr (MOKE)

Na secao 3.2.2 foi introduzida a técnica de magnetometria Kerr. FEsta técnica foi
implementada no Laboratorio de Espectroscopia Mossbauer e Fisica Superficies sob coor-

denagao do Prof. Dr. Roberto Paniago. O equipamento pode ser visto na figura 3.10.

As curvas de histerese para o filme simples Py(10 nm) e para a bicamada Py(10

nm)/IrMn(12 nm) podem ser vistas nas figuras 4.2a e 4.2b, respectivamente.

Si/Ta(10nm)/Py(10nm)/Ta(5nm)

—— Perpendicular a Deposigao

Si/Ta(10nm)/Py(10nm)/IrMn(12nm)/Ta(5nm)

Paralela a Deposicéo T T T T
i + 1.0 Paralela a Deposicao P s 7
| <
s
= I
= 50e 10 Oe 2
o 1 NI =
xg 0+ 2
© & 0o N
N N
© ©
2 ° g
o ©
o} =
= \
-1 il 1
40 20 0 20 40 ol CHEESRE |
n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 1 i i i i i i i i H
-400 -300 -200 -100 0 100 200 300 400 -400 -300 -200 -100 0 100 200 300 400
a) Campo Magnético (Oe) b) Campo Magnético (Oe)

Figura 4.2: Medidas de magnetometria obtidas pela técnica MOKE para (a) um filme simples de Py(10
nm) e (b) para uma bicamada FM/AF composta por Py(10 nm)/IrMn(12 nm).

Analisando primeiramente o filme simples ferromagnético (Figura 4.2a), é possivel ob-
servar a diferenca do campo magnético necessario para saturar a magnetizacao em relacao
aos eixos facil e duro da amostra. Os pontos em pretos foram obtidos mediante de uma
medida no plano do filme na direcao perpendicular a direcao de deposicao. A saturacgao
magnética nesta dire¢cao ocorreu em torno de aproximadamente 5 Oe de campo magnético

externo. Ao girar a amostra de 90° e realizar um novo experimento (pontos vermelhos) foi
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encontrado um campo de saturacao da ordem de 10 Oe. Este comportamento anisotro-
pico foi induzido pela deposicao obliqua, é bem conhecido na literatura que o permalloy
depositado com incidéncia normal apresenta comportamento isotrépico [77]. Este compor-
tamento anisotrépico esta associado ao efeito de self-shadowing induzido pela deposi¢ao

obliqua, como j4 foi discutido na se¢ao anterior.

O eixo que apresenta menor campo de saturacao é definido como eixo de facil mag-
netizacao, ou simplesmente de eixo facil e se refere a direcao do alongamento dos graos,
enquanto o eixo de maior campo de saturagao é definido como eixo duro de magnetizacao,

ou simplesmente de eixo duro e se refere a direcao perpendicular ao alongamento do grao.

Na figura 4.2b é possivel verificar o efeito de exchange bias que é caracterizado por um
deslocamento isotrépico da curva de histerese além do aumento de coercividade [44, 45].

Hertler - onde Hey, Her e Heo sd0 o campo de

Utilizando a relacao matematica H., =
exchange bias, e os dois campos coercivos, respectivamente, foi encontrado um valor de
aproximadamente 120 Oe para o campo de exchange bias. O campo coercivo para este

|@| e resultaou em 7,5 Oe. Este valor teve um

filme foi obtido utilizando a equagao
aumento de 50% se comparado com o filme simples de Py. Observando a figura 4.2a e
4.2b é possivel perceber a grande influéncia nas propriedade magnéticas dos filmes devido
a interface FM/AF. O efeito de exchange bias apresentada pela figura 4.2b comporta-se
como se existisse um campo magnético interno de aproximadamente 120 Oe com direcao
bem definida dentro do filme e paralela a direcao uniaxial. Esta anisotropia favorece
apenas uma dire¢ao (neste caso o sentido negativo do campo magnético externo), devido

a isto, esta anisotropia também é conhecida como anisotropia unidirecional.

Através desses curvas de histerese (Figura 4.2a e 4.2b) é possivel concluir que estes
filmes sao materiais ferromagnéticos moles, pois é possivel saturar a magnetizagao com
baixos valores de campos magnético. Os espectros da ressonancia ferromagnéticas destes
filmes possuem campo de ressonancia, como serd visto adiante, acima de 400 Oe o que
mostra que as amostras estao saturadas durante a ressonancia. Esta informacao é muito
util e facilita a andlise quantitativa dos resultados experimentais de FMR. Durante os
calculos a direcao de magnetizacao é muito bem conhecida, pois esta coincide com a
diregao do campo magnético (amostra saturada). Logo, serd tomada que o angulo polar
para a magnetizagao 6y serd 7 e que o angulo azimutal da magnetizagao ¢y, seréa igual a
¢g. Estas consideragoes simplificam os calculos, pois a energia magnética livre dos filmes
é escrita em termo de senos e cossenos, e durante os calculos sao tomadas as derivadas de
segunda ordem em relacao a ¢, e )y nas condigoes de equilibrio que sao bem conhecidas

(condigoes de saturagao).
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4.2 Medidas de Ressonancia Ferromagnética (FMR)

A principal técnica experimental utilizada foi a ressonancia ferromagnética (FMR).
Esta técnica fornece os campos efetivos relativos as anisotropias magnéticas e os me-
canismos de relaxacao da magnetizacao. Foram investigados filmes simples de Cobalto
e Permalloy, e bicamadas FM/AF (Py/IrMn). As amostras foram caracterizadas atra-
vés da andlise da dependéncia angular no plano do filme para o campo de ressonancia
(H, X ¢y) e largura de linha (AH X ¢p). Detalhes sobre a técnica de FMR, como por
exemplo: funcionamento do espectrometro de FMR, teoria e contribuicoes para a imple-
mentagao/otimizagao das medidas sdo fornecidas na Segao 3.3. Serado agora apresentados
os resultados de FMR obtidos para filmes finos de Cobalto fabricados por sputtering obli-

quo.

4.2.1 Filmes finos de Cobalto (Co)

Foram fabricadas duas amostras com espessuras de 1 e 3 nanometros de Co. Estas
espessuras muito finas foram escolhidas com o objetivo de testar a sensibilidade do espec-
trometro de FMR, uma vez que, o sinal medido de absorcao de micro-ondas para filmes

com espessuras da ordem de 10 nm, praticamente nao apresentam ruido [7].

As amostras investigadas foram cortadas, através de uma serra de fio de diamante
nas dimensoes 1,5 mm x 1,5 mm. Nao foi possivel observar a ressonancia para o filme
com espessura de 1 nm, porém, o filme com espessura de 3 nm apresentou absorcao de
micro-ondas com 6tima relagao sinal/ruido (ver Figura 4.3). Filmes ferromagnéticos com
espessura muito fina, da ordem de 1 nm, podem apresentar o eixo facil magnético fora
do plano [42]. Estes filmes, geralmente, saturam sobre influéncia de baixos campos mag-
néticos (campo de ressonancia da ordem de 50 Oe para frequéncia de micro-ondas de
aproximadamente 9,3 GHz). Para investigar essa amostra seria necessario utilizar um
espectrometro de banda QQ com frequéncia de radiacao da ordem de 35 GHz, pois aumen-
tando a frequéncia o valor do campo de ressonancia também aumentara. Observando a
Figura 4.4, verifica-se que, a medida é realizada a partir do eixo facil de magnetizacao
(¢g = 0), e varia em passos de 10° até ¢y alcangar 90° (eixo duro de magnetizacao). Note
que, a absorcao de micro-ondas sofre um deslocamento em campo a medida que a amostra
é girada, sendo esta variacao proporcional a anisotropia uniaxial. O campo de ressonancia
assume valores aproximados de 440 Oe e 800 Oe para ¢p = 0° (eixo facil) e 90° (eixo
duro), respectivamente. Nota-se que, a ressonancia ocorre com a amostra saturada, logo,

a dire¢ao de menor campo magnético de saturagao possuira menor campo de ressonancia.
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Figura 4.3: Espectros de FMR medidos no plano do filme de Co(3 nm) com frequéncia de radiagao de
9,22 GHz a temperatura ambiente.

Apoés realizar 36 medidas de absorcao de micro-ondas girando a amostra de 10° em
10° no plano do filme para cada espectro, é feito o tratamento destes dados utilizando a
Equacao 3.37. Este tratamento consiste em realizar o ajuste numérico dos dados expe-
rimentais, a fim de se obter o campo de ressonancia (H,) e a largura de linha (AH) em
funcao do angulo no plano de aplicacao do campo magnético. Através desse procedimento
é obtida a dependéncia angular do campo de ressonancia (H, X ¢y) mostrada na Figura
4.4. O campo de ressonancia possui valor minimo para ¢y igual a 0° e 180°, e valor
maximo para 90° e 270°, ou seja, existe um eixo facil e um eixo duro de magnetizacao
com dire¢cao bem definida e perpendiculares entre si. Esta simetria apresentada pela curva
dos pontos experimentais é conhecida como C2, e é assinatura da presenca da anisotropia
uniaxial. Utilizando a Equacao 3.40 é feito o ajuste numérico (linha vermelha). Através
deste ajuste numérico foi obtido 17,2 kG e 179 Oe para a magnetizacao efetiva (47M.y)
e para o campo uniaxial (Hy), respectivamente. Note que a amplitude de variacao do

campo de ressonancia ¢ aproximadamente o dobro do campo uniaxial.

A anélise da largura de linha obtida por FMR (AH x ¢y) fornece os mecanismos de
relaxacao da magnetizacao da amostra. Para realizar uma andlise quantitativa de AH X
¢n, sera considerado a sobreposicao de dois mecanismos de relaxacao onde o primeiro
termo corresponde ao mecanismo de relaxagao intrinseco da magnetizacao, chamado de
amortecimento de Gilbert (AHg - ver Equagao 3.45), e o segundo termo corresponde ao
amortecimento extrinseco da magnetizacao, chamado de amortecimento de dois magnons
(A Hsyy - ver Equagao 3.47). O amortecimento de Gilbert tem uma contribuicao isotrépica,

pois este depende somente da frequéncia de ressonancia, sendo esta constante devido ao
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Figura 4.4: Dependéncia angular do campo de ressonincia para o filme de Co (3nm) medido com
frequéncia de ressonancia de 9.22 GHz. Os circulos pretos correspondem aos dados experimentais e a
linha continua ao ajuste numeérico através da Equacao 3.40.

experimento ser realizado com = igual 9,22 GHz. A contribuigao do mecanismo de dois
magnons esta relacionada ao comportamento anisotrépico angular de AH no plano do
filme. O modelo utilizado para AHsy; estd descrito no trabalho de I. Barkusovet et.
al. [15] como AHsy = (I'y + I'y)/7, onde I'y e I'y (ver Equagbes 3.47, 3.50 e 3.48)
representam dois canais de relaxagao devido ao espalhamento de dois mégnons presentes
em amostras fabricadas por deposicao obliqua. O termo I'y esta relacionado a defeitos
cristalinos retangulares na superficie do filme com orientagao n em relacao a ny. Este
mecanismo possui simetria C4 (quatro picos). Por fim, o termo I'y estd relacionado a linhas
(stripes) periédicos induzidos no plano do filme, que possuem flutuagdes na magnetizagao
de saturacao, e que geram campos dipolares atuando como defeitos capazes de realizar
espalhamento de dois magnons. Este iltimo mecanismo de relaxagao magnética, apresenta
uma simetria conhecida como C2 (dois picos). Para o filme de Co(3 nm) a contribuigao
para AH devido ao mecanismo intrinseco de Gilbert foi de 97,6 Oe. Os valores obtidos
para o amortecimento relacionado ao mecanismo de dois mégnons foram 4,6 Oe e 15,0
Oe, respectivamente. A presenca do mecanismo de amortecimento nessa amostra, mostra
que, durante a deposicao obliqua sao induzidos defeitos com textura semelhante a linhas

paralelas (stripes).

A 6tima relagao sinal /ruido apresentada pelas medidas de FMR para o filme simples de
Co com espessura de 3nm, a baixa quantidade de trabalhos publicados envolvendo FMR,
em funcao da temperatura, foram motivagoes para investigar a influéncia da temperatura

no experimento de FMR, e consequentemente, nas anisotropias magnéticas. Para realizar
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Figura 4.5: Dependéncia angular da largura de linha para o filme de Co(3 nm) medido com frequéncia
de ressonéncia de 9,22 GHz. Os circulos pretos correspondem aos dados experimentais e a linha continua
ao ajuste numérico através da Equacao 3.47.

as medidas em baixas temperaturas, a cavidade foi montada sobre um criostato de fluxo
de He (Oxford), de forma que a temperatura da amostra pode ser controlada entre 10 K
e 300 K. Ao variar a temperatura de um filme este pode sofrer transformacoes alotrépicas
cristalinas, tensoes térmicas devido a diferentes coeficientes de dilatacao nas interfaces,
que podem resultar numa mudanca na intensidade e direcao das anisotropias magnéticas.
Para nao deixar nenhuma variacao passar despercebida, foi adotado um procedimento
experimental para realizar medidas em baixas temperaturas. (i) Evitar esfriar e aquecer as
amostras diversas vezes, pois foi verificado que isso diminui sua vida 1til (reprodutibilidade
de medida); (ii) Todas as medidas sao feitas a partir das menores temperaturas e o sistema
é aquecido até a temperatura ambiente; (iii) E feita uma medida da dependéncia angular
de FMR da amostra a temperatura ambiente antes de resfriar, com o objetivo de localizar
a direcao do eixo facil de magnetizagdo no plano do filme; (iv) Toda vez que a amostra é
aquecida ou resfriada a diregao do eixo uniaxial deve estar paralela ao campo magnético
e o eletroima produzir apenas o seu campo remanente (a fonte de corrente era desligada).
Este cuidado é essencial, pois caso os filmes possuam alguma oxidacao, alguns destes
oxidos de Co, Ni e Fe apresentam temperatura de Néel menor que temperatura ambiente.
Portanto, ao resfriar esses filmes esses éxidos tornam-se antiferromagnéticos, e se forem
resfriados na presenga de campo magnético essa anisotropia pode se ordenar em certa
direcao, fazendo que surja o efeito de exchange bias [44], consequentemente a amostra
nao ira apresentar o comportamento de um filme simples, se comportando como uma

bicamada FM/AF.
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Enquanto o sistema era resfriado foram realizadas medidas de absor¢ao de micro-
ondas para ¢y = 0° (paralelo ao eixo facil). Os espectros de absor¢ao de micro-ondas
em diferentes temperaturas podem ser vistos na Figura 4.6a. Através dessas medidas foi
obtido o campo de ressonancia e a largura de linha em funcao da temperatura, mostrados

na Figura 4.6b.
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Figura 4.6: (a) Espectros de absor¢ao de micro-ondas para o filme de Co com 3nm de espessura em
diferentes temperaturas. (b) Valores de H, x T' e AH x T obtidos através do ajuste numérico utilizando
a Equacgao 3.37.

A Figura 4.6b é muito interessante, pois ela mostra que o campo de ressonancia cresce
com o aumento da temperatura, enquanto a largura de linha decresce. Estes comporta-
mentos apresentados para H, e AH devem estar relacionados a anisotropia e a magne-
tizacao efetiva (4mM.y). E bem conhecido que, o comportamento da magnetizagao para

um material ferromagnético é descrito pela equagao de Bloch[40]:

60



M(T) = M, <1 - <T£C)3/2> (4.1)

onde M,, Ty e T sao a magnetizagao na temperatura zero, temperatura de Curie e
temperatura, respectivamente. Para se obter a magnetizagao é preciso, por exemplo, reali-
zar uma medida de magnetometria de amostra vibrante (VSM), e relacionar este resultado
com o volume do filme, além de ter o cuidado de subtrair os efeitos paramagnéticos e dia-
magnéticos do substrato, fita adesiva (capton) e suporte de amostras (acrilico ou quartzo).
Em medidas de FMR, a grandeza que estd diretamente relacionada a magnetizacao de

saturacao, é chamada de magnetizagao efetiva:

2K
ArM,p = 4w M — t—]\j (4.2)

onde M é a magnetizacao de saturacao, Kg é a constante de anisotropia de superfi-
cie e t é a espessura. O segundo termo da Equacao 4.2 torna-se relevante para filmes
com espessura maxima da ordem de 1 nm [42]. Este termo é utilizado para explicar a
anisotropia magnética perpendicular a superficie induzida em filmes de baixa espessura.
A anisotropia de superficie (Kg) nao é relevante na magnetizagao efetiva para um filme
de Co com 3 nm de espessura, pois, foi verificado que esta amostra possui anisotropia
uniaxial no plano (ver Figura 4.4). Devido a essa argumentacao, serd proposto que o pri-
meiro termo da Equacao 4.2 é dominante, portanto, o comportamento da magnetizagao
efetiva deve ser semelhante ao apresentado pela magnetizacao em funcao da tempera-
tura. Seguindo essa linha de raciocinio é possivel compreender H, x T'e AH x T (figura
4.6b). A magnetizacdo efetiva influéncia o campo de ressonancia da seguinte forma: o
aumento da magnetizacao efetiva gera um deslocamento isotrépico para baixos campos
de ressonancia, ou seja, a dependéncia angular de H, sofre um deslocamento vertical para
baixo. A magnetizagdo do filme aumenta em baixas temperaturas (equacao de Bloch), e
consequentemente a magnetizacao efetiva. Logo, durante o resfriamento 47 M.y aumenta,
o que implica na diminuicao dos valores de H,. A largura de linha esta relacionada ao

amortecimento da magnetizacao.

As dependéncias angulares de FMR em baixa temperatura foram realizadas variando
¢g de 180°, e nao 360°. Este mudanca foi tomada buscando diminuir o longo tempo
de medida, e consequentemente, resultando em uma economia de Hélio liquido. Esta

otimizagao, nao prejudica em nada o experimento, observe as Figuras 4.4 e 4.5 para
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H, x ¢y e AH X ¢y, respectivamente, note que, a dependéncia angular completa (A¢y
= 360°), corresponde a medida de meia dependéncia angular (A¢y = 180°) espelhada em
180°. Logo, nao existe perda de informacao nesta simplificacao experimental. As figuras
4.7a e 4.7b, apresentam os resultados obtidos para as dependéncias angulares de FMR
variando ¢y entre 0° e 180° no plano do filme, para o campo de ressonancia e largura de

linha diversas temperaturas.
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Figura 4.7: Dependéncia angular, (a) do campo de ressonancia e (b) da largura de linha, no plano de
um filme de cobalto 3 nm em fungao da temperatura Os pontos representam as medidas experimentais e
as linhas representam os ajustes numéricos. A frequéncia foi de 9,22 GHz, com atenuagao de 30 dB.

As linhas continuas apresentadas nas Figuras 4.7a e 4.7b foram obtidas através do
ajuste numérico das dependeéncias angulares do campo de ressonancia, utilizando as equa-
¢oes 3.40 e 3.46, respectivamente, para cada temperatura. As grandezas obtidas através

deste ajuste numérico sao apresentadas na Tabela 4.1. Para realizar o estudo de AH x T,
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foi proposto que, somente AHgipers varia em funcao da temperatura, o que de fato foi
observado. Ao resfriar a amostra, os defeitos superficiais responsaveis pelo espalhamento
de dois magnons permanecem inalterados, portanto somente o mecanismo intrinseco de
relaxacao magnética ¢é influenciado pela temperatura.

Tabela 4.1: Pardmetros de ajuste das dependéncias angulares de FMR das amostras de Co (3 nm) para
a magnetizagao efetiva, anisotropia uniaxial e largura de linha de Gilbert

Temperatura (K) 47M.s (kG) Hy (Oe) AHg (Oe)

11 18,1 201 181
50 18,0 200 179
100 17,6 196 159
150 17,5 189 143
200 17,2 190 126
250 17,2 181 113
300 17,2 178 97

Os valores apresentados na Tabela 4.1, referente ao comportamento da magnetiza-
cao efetiva, campo uniaxial e amortecimento intrinseco de Gilbert, plotados em funcao
da temperatura, podem ser visualizados na Figura 4.8. Na figura 4.8a, é apresentado o
comportamento para a magnetizacao efetiva em funcao da temperatura. Note que 47 M,
varia muito pouco com a temperatura nos experimentos realizados entre 200 K e 300 K, ja
para temperaturas menores que 200 K, o comportamento aparenta ser linear e decrescente
com a temperatura. Nas figuras 4.8b e 4.8c sao apresentados os comportamentos para
o campo efetivo uniaxial e a largura de linha de Gilbert em fun¢ao da temperatura, no
intervalo medido entre 15 K e 300 K, essas duas grandezas apresentam comportamento
linear e decrescente com a temperatura. O aumento da largura de linha obtido experimen-
talmente ao resfriar a amostra, deve estar relacionado com o aumento da magnetizagao

efetiva, pois quanto maior a magnetizacao, mais energia ¢ dissipada para a rede cristalina.

Buscando compreender esse comportamento dessas grandezas em funcao da tempera-
tura, iremos primeiramente delimitar toda a regiao magnética do filme que vai de 0 K até
a temperatura de Curie, T-. Acrescentamos as medidas feitas um ponto nao experimental
referente a temperatura de Curie que no caso do Cobalto é em torno de 1340 K [9]. A
Figura 4.9a e a 4.9b apresenta o comportamento da magnetizacao efetiva e a anisotropia
uniaxial com o ponto nao experimental da temperatura de Curie delimintado toda a re-
giao magnética, e com os seus respectivos ajustes numérico segunda a Lei de Bloch e a

equagao de Callen, que sera apresentada a seguir, respectivamente.

Analisamos primeiramente a magnetizacao efetiva. Foi proposto anteriormente nessa
secao, que a magnetizacao efetiva para o filme de Co com espessura de 3 nm deve se

comportar de forma similar a magnetizacao em fungao da temperatura, dada pela Lei
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Figura 4.8: Ajuste das dependéncias angulares de FMR das amostras de Co (3 nm) para a magnetizagao
efetiva, anisotropia uniaxial e largura de linha de Gilbert.

de Bloch. Para temperaturas superiores a Toyrie, 0 niquel, o ferro e o cobalto, sofrem
uma transicdo magnética, deixando de apresentar o comportamento ferromagnético. A
figura 4.9a é obtida através de uma extrapolacao dos resultados experimentais, onde foi
considerado que a magnetizacao efetiva deixa de existir na Ty, do Cobalto, e que esta
anisotropia se comporta respeitando a Lei de Bloch (47M.; = 47 My(1 — (T/TC)*/?)).
Como as medidas foram realizadas numa faixa de temperatura entre 15 e 300 K, o com-
portamento da magnetizacao efetiva se encontra dentro do esperado, foi possivel estipular
que magnetizagao efetiva, para um filme de Co com espessura de 3 nm a temperatura de
0 K, seria de aproximadamente 18,3 kG (47 M).

O campo efetivo de anisotropia uniaxial é obtido através da constante de anisotropia

uniaxial e da magnetizacao de saturacao seguindo a relacao
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da temperatura, como o ajuste numérico segundo a Lei de Bloch e a Equacao de Callen, respectivamente.

2K
Hy = MU (4.3)

Ao alterar a temperatura da amostra, é esperado que Hy varia, pois M também varia.
Se propormos que as contragoes e tensoes térmicas nao sao suficientes para alterar o
formato dos graos, responsaveis por essa anisotropia uniaxial induzida pela morfologia dos
graos devido ao efeito de self-shadowing, 4w Mef devem se comportar de forma semelhante
a magnetizagao em funcao da temperatura. Faremos também uma extrapolacao de como
seria o comportamento de Hy x T até a temperatura de Curie do Cobalto, fazendo uso

de um ponto nao experimental, que delimitaria toda regiao magnética.
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Para o ajuste da anisotropia uniaxial usaremos o tratamento feito por Callen [78, 79].
Ele relaciona a constante de anisotropia uniaxial com a magnetizagao de saturacao da

seguinte forma

1(1+1)

T () =

onde [ depende da simetria do cristal. Para a anisotropia uniaxial temos [ = 2. Mais

detalhes podem ser vistos na referéncia [78]. Entao

- () @9

Substituindo a equacao de Bloch na equacgao 4.5 temos que a relacao da constante de

anisotropia uniaxial em funcao da temperatura sera dada por

wom s (1 (7)) 1)

Com base na equacao 4.6, sera esperado que o comportamento da anisotropia uniaxial

serda dado por

7 \32 2
KWJ(“(%) )
2

Hy(T) = Moy

(4.7)

Foi proposto que temperatura nao afeta a geometria dos graos responsaveis pela ani-
sotropia de forma, que se comporta como uma anisotropia uniaxial induzida no plano
do filme. Também foi considerado que a magnetizagao de saturagao M é proporcional a
magnetizacao efetiva da FMR dada por 47 M.;. Na figura 4.9b estd apresentado o com-
portamento para o campo efetivo uniaxial de 0 K até a temperatura de Curie. O maior
valor de Hy; obtido para esse filme, extrapolando a curva até 0 K, foi de aproximadamente

210 Oe, um aumento perto de 20% em relacao a Hy obtido a temperatura ambiente.

A figura 4.10 apresenta um diagrama que relaciona o formato e orientacao do grao
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(representado pela elipse preenchida) em relagdo as curvas de densidades de energia ani-
sotrépica superficial (representada pelas curvas tracejadas sem preenchimento). Com
relacao a morfologia é possivel observar que o eixo facil estd na diregao do alongamento
do grao e o eixo duro estd na direcao mais estreita do grao. As curvas de densidades de
energia anisotrépicas sao apresentadas em trés situagoes: i) na temperatura igual a zero,
T=0; ii) na temperatura acima de zero, 0<T<T,; e iii) na temperatura de Curie T., onde
o material sofre uma transicao de fase e deixa de ser ferromagnético. Nas medidas reali-
zadas sao observadas as diferengas entre os eixos, entao isso nos mostra queem T =0 K a
anisotropia é maxima deixando a curva eliptica. A medida que se aumenta a temperatura
a curva de densidade de energia vai perdendo sua elipticidade, ou seja, a anisotropia vai
diminuindo até atingir a temperatura critica. Nesta situacao a curva deixa de ser eliptica e
passa a ser uma circunferéncia, isso significa que nao existe anisotropia entre os eixos. Na
figura 4.10 é representado também que a magnetizacao M precessiona em torno do campo
em torno do campo externo H, formando um cone de magnetizacao, e esse cone gira em
relacao ao grao durante as medidas de dependéncia angular na ressonancia ferromagnética

porque o campo externo também gira em relagao ao grao.

Orientagao

do Grao
T=Te (E-E)=0
T>0 ‘
T=0 E>E / Eixo Duro (i)

Curvas de Densidade

de Energia Anisotropica EixojFacil ()

Figura 4.10: Diagrama que relaciona o formato e orientacdo do grao (representado pela elipse preen-
chida) em relacao as curvas de densidades de energia anisotrépica superficial (representada pelas curvas
tracejadas sem preenchimento). O eixo facil estd na dire¢do do alongamento do grao e o eixo duro esta
na direcdo mais estreita do grao. As curvas de densidades de energia anisotrépicas sdo apresentadas em
trés situagdes: i) na temperatura igual a zero, T=0; ii) na temperatura acima de zero, T>0; e iii) na
temperatura de Curie. E representado também que a magnetizagao M precessiona em torno do campo
em torno do campo externo Hy formando um cone de magnetizagao, e esse cone gira em relagdo ao grao
durante as medidas de dependéncia angular na FMR.
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4.2.2 Filmes finos de Permalloy (Py)

A liga metdlica conhecida como Permalloy (Py) é composta por FexNi;_yx para 0,18
< X < 0,25, possui anisotropia magnetocristalina praticamente nula, alta permeabilidade
magnética e baixissimo valor de campo coercivo. Estas propriedades fazem do Py um dos
imas moles mais importantes, e, consequentemente, com diversas aplicagoes desde ntcleos
de transformadores até camadas livres nos sensores baseados em valvulas de spin. Nesta
secao serao apresentados os estudos feitos em dois filmes simples de Py, com espessuras de
3 nm e 10 nm, com estequiometria dada por Fe;gNigy, através da técnica de ressonancia
ferromagnética (FMR). Para o filme com 10 nm de espessura foram feitas medidas de
FMR para temperaturas entre 6 K e 300 K.

Os espectros de absorcao de micro-ondas medidos no plano do filme, entre 0° e 90°
a temperatura ambiente, para os filmes de Py(3 nm) e Py(10 nm) sdo mostrados nas
figuras 4.11a e na figura 4.11b, respectivamente. Ambas as amostras foram cortadas com
dimensodes de 2 mm x 3 mm para remover os efeitos de borda (ver Apéndice A.2). A
variagao de H, e AH é praticamente imperceptivel visualmente através dos espectros de
FMR para a amostra de Py (3 nm). O filme mais espesso, deve possuir uma anisotropia
magnética maior, pois é possivel perceber um deslocamento horizontal para os espectros
a medida que a amostra é girada. Fazendo uma andalise quantitativa dos espectros de
FMR sao obtidos os valores do campo de ressonancia e largura de linha para cada angulo
de medida no plano do filme. Nas figuras 4.11c e 4.11d sao apresentados os pontos
experimentais para a dependéncia angular de H, (pontos pretos para Py (3nm) e pontos
vermelhos para Py(10 nm) e AH (pontos pretos para Py (3nm) e pontos vermelhos para
Py(10 nm). As figuras 4.11c e 4.11d apresentam H, X ¢ e AH X ¢ com mesma escala.
As linhas continuas representam os ajustes numéricos para H,. A simetria de ambas as
dependéncias angulares de H, sao semelhantes, possuindo dois picos nos eixos duros e dois
vales nas direcoes paralelas ao eixo facil. Esta simetria de curva é chamada de C2 e é uma
assinatura da anisotropia uniaxial. Como essa amostra foi fabricada por deposicao obliqua
(com 32° de inclinacao), e o Py possui anisotropia magnetocristalina cibica desprezivel,
é esperado que essa amostra possua apenas anisotropia uniaxial induzida devido ao efeito
de self-shadowing. Note que H, X ¢y para Py (10 nm) possui uma amplitude de variagao
maior e um campo de ressonancia médio menor se comparado com o filme de Py(3 nm).
Isto significa que Hy e 4mM.; sao maiores para a amostra de espessura maior. O ajuste
numérico mostra que o campo de anisotropia uniaxial para a amostra de 10 nm (Hy
= 5,7 Oe) ¢ praticamente o dobro se comparado ao filme de 3 nm (Hy = 2,3 Oe). A
magnetizacao efetiva apresenta um aumento de aproximadamente 20% com espessura, ou

de seja, de 9,0 kG (Py 3 nm) para 11,0 kG (Py 10 nm).

68



Si/Ta(10nm)/Py(3nm)/Ta(5nm)
T T T T

Si/Ta(10nm)/Py(10nm)/Ta(5nm)
T T T

T T T T T T T T
a) b) e
wl 2000 -
20 1000
g of g
s T °or
z =
5 a2t 2
5 3
o
= = -1000
S o} 3
-60 - -2000
80|
L L L L L L L L L -3000 L L ! L ! L
700 800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500 600 700 800 900 1000 1100 1200
H (Oe) H (Oe)
Si/Ta(10nm)/Py(xnm)/Ta(5nm) Si/Ta(10nm)/Py(xnm)/Ta(5nm)
90 7 T T T T T T T T 0,062 [t T T T T T T T T
<) e Espessura 3nm d)
1085 e Espessura 10nm
H, =23 0e Ajuste - Espessura 3nm 0,060 |- e . . « ° .
1080 -M =9,0kG Ajuste - Espessura 10nm °® L. ®e . .« o®
oo e ®e . % ] g
\ 0,058 | . . . &
1,075 |- PLLE e .o . . b4
LX)
v v
Q 1,070 Q 0,056_= e Espessura3nm | =
g H, =57 Oe T 0,034 e Espessura 10nm
T o915 M =11.0kG S 0 y
— 00 g
0,910 | /‘/....“\ o/./ \\- 0,032° e e0®%0, e®e eo o el
‘/’ L& .// \e B o......o..... ®eee® ees
\, / AN
0905 * LN X
: [
le® et S 0,030 |- .
0,900 L 1 1 L 1 1 L L 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
0 45 920 135 180 225 270 315 360 0 45 90 135 180 225 270 315 360
Dependéncia Angular (°) Dependéncia Angular (°)
Si/Ta(10nm)/Py(xnm)/Ta(5nm) Si/Ta(10nm)/Py(xnm)/Ta(5nm)
T T T T T T T T T T T T T T T T T T
10 ceessee000000e,,,  so000000000000,, 0080104 44 ®eqte . . e®ee® §
oo oq 0e ® e , o, .,
1,08 - ] 9 oo . . X}
e H, =23 0e 0055 | |
1,04 [ 4
M =9,0 kG
1,02 - b 0,050 - g
® Espessura 3nm
g 100F e Espessura 10nm 3 g o« E 3
Q Ajuste - Espessura 3nm & 0045 spessura snm | |
E 0,98 | Ajuste - Espessura 10nm || T ® Espessura 10nm
<
0,96 | s
’ 0,040 - A
H, =57 Oe
094 - M =11.0kG 1
0,035 |- ]
082 L = ) ]
.o
090,......00-00..-.........o 0.....'- [ ©00000000000000000000,,,00%000000000
’ 0,030
1 1 1 " 1 1 L

Figura 4.11: Espectros de FMR do Filme Simples FM de permalloy de (a) 3nm e (b) 10 nm em fungao
da temperatura. Em (c) a dependéncia angular do campo ressonante em fungéo da espessura com zoom.
Em (d) fazer largura de linha Com zoom. Em (e) a dependéncia angular do campo ressonante em fungao
da espessura com zoom. Em (f) fazer largura de linha Com zoom. Medidas usando uma frequéncia de
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micro-ondas de 9,22 GHz, com atenuagao de 30 dB e a temperatura ambiente.

A amplitude maxima de variacao da largura de linha é muito menor que a apresentada
pelo campo de ressonancia durante uma dependéncia angular. Logo, investigar H, X ¢z é
mais comum e simples do que AH X ¢g. Para compreender os mecanismos de relaxacao
é preciso primeiro investigar as anisotropias magnéticas, pois estas sao utilizadas como
dados de entrada na andlise de AH e posteriormente ajustar AH X ¢y através da sobrepo-
si¢ao dos mecanismos de relaxagdo. A qualidade da amostra e do sinal /ruido nas medidas
de FMR sao essenciais para permitir a analise de AH. A largura de linha maxima apre-
sentada para Py(3 nm) é aproximadamente o dobro da exibida para o Py (10 nm). Este

comportamento é esperado, pois é conhecido na literatura que AH é inversamente pro-
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porcional a espessura do filme ferromagnético. Oliveira et al. [80] verificaram que defeitos
e imperfei¢oes na superficie e interfaces sao mais evidentes em filmes finos, resultando em
maiores relaxagoes magnéticas devido ao espalhamento de dois magnons. Eles verificaram
que a largura de linha do Py é inversamente proporcional a espessura (AH o< 1/t) para o
Py depositado sobre Paladio (Pd). Também verificaram que (AH o< 1/t?) para Py depo-
sitado sobre Si e Cr. Devido a baixa espessura do filme de Py (3 nm) e a grande largura
de linha apresentada por essa amostra, a simetria apresentada pela dependéncia angular
da largura de linha para essa amostra ¢é de dificil interpretagao, pois esta apresenta picos
de nao homogeneidade e grande relevancia do mecanismo de dois magnons.

Tabela 4.2: Valores para a Magnetizagdo efetiva (4mM.y), Campo uniaxial (Hy), e largura de linha
AH, para filmes de Py com espessura de 3 e 10 nm.

Filme de Py 4nM.; (kG) Hy Oe AH (Oe)
3nm 9,0 2,3 57
10nm 11,0 5,7 32

Apés realizar as medidas de FMR a temperatura ambiente a amostra Py(10 nm) foi
resfriado seguindo o protocolo explicado na se¢ao anterior. Assim como realizado para
o Co, as dependéncias angulares do campo de ressonancia em baixa temperatura foram
obtidas girando a amostra em relacao ao campo externo e ao campo de micro-ondas de 180°
(Agy = 180°). Na figura 4.12a sao apresentadas as dependéncias angulares para o Py(10
nm) entre as temperaturas 6 e 300 K. Podemos claramente observar que a anisotropia
uniaxial se mantem em baixas temperaturas, pois a simetria da curva com minimos de

campo para ¢y igual a 0° e 180°, e eixo duro perpendicular a essa diregao (¢g = 90°).

E possivel notar uma variacao mais acentuada tanto da anisotropia uniaxial quanto
da magnetizacao efetiva comparando com o filme simples de Cobalto. Na figura 4.12b sao
apresentados os dados da largura de linha em fun¢ao da temperatura, monstrando que a
simetria é mantida e que apenas o amortecimento de Gilbert varia. De forma diferente
ao comportamento apresentado pela relaxagao de Gilbert em funcao da temperatura,
verificada para o filme simples de Co, a relaxacao de Gilbert (AHg) aumenta com a

temperatura para o filme de Py.

As linhas continuas apresentadas nas Figuras 4.12a e 4.12b representam o ajuste nu-
mérico para H, X ¢y e AH x ¢y utilizando as equacoes 3.40 e 3.46, respectivamente.
As grandezas obtidas como a magnetizacao efetiva, o campo de anisotropia uniaxial e a
contribui¢ao para a largura de linha devido ao mecanismo de intrinseco Gilbert (AH¢),
estao plotadas em diversas temperaturas na Figura 4.13. Assumindo a temperatura de
Curie de 843 K para o Py [76], e utilizando a lei de Bloch, substituindo a magnetizagao

pela magnetizagao efetiva, foi feito uma extrapolagao do comportamento de 4wM.; em
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Figura 4.12: Dependéncia angular do (a) campo de ressonéancia e da(b) largura de linha do filme simples
de Py (10 nm) em fungao da temperatura.

fungao da temperatura (ver Figura 4.13). Mesmo assumindo esta temperatura como sendo
a temperatura de Curie para o ajuste da Lei de Bloch a curva do ajuste ainda nao fica

satisfatério sugerindo que esta temperatura pode ser ainda maior.

Na figura 4.12b pode ser visto o comportamento da largura de linha AH em funcao
da temperatura. Podemos notar que a simetria foi mantida indicando que os defeitos
extrinsecos permanecem inalterados porém o parametro de relaxacao de Gilbert apresenta

uma parte isotropica da relaxagao que aumenta com a temperatura.

Durante a execucao deste trabalho foi verificado que as amostras de Py(10 nm) eram
sensiveis a ciclos de resfriamento. Apds cada resfriamento foi observado uma variagao na
largura de linha e apds o terceiro processo de resfriamento foi observado uma mudanca

tanto no campo de ressonancia quanto na largura de linha. Devido a esse problema nao
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Figura 4.13: Pontos experimentais da a) magnetizacao efetiva e da b) anisotropia uniaxial acrescentando
um ponto nao experimental da temperatura de Curie de 843 K do filme simples FM de Py(10 nm)
em funcdo da temperatura, com o ajuste numérico segundo a Lei de Bloch e a Equacdo de Callen,
respectivamente. E em c¢) a contribui¢ao da largura de linha de Gilbert em func¢ao da temperatura.

foi possivel completar os valores para a largura de linha apresentados na Figura 4.13, ja
que as medidas de 6 K a 90 K foram medidas durante o primeiro resfriamento e de 100 K -
300 K do segundo resfriamento. Como sugestao de trabalhos esta a criagao de protocolos

de tratamentos térmicos para mais estabilidade dos filmes.

Com o objetivo de se entender essa instabilidade e na tentativa de se estabilizar as
amostras foi desenvolvido um protocolo de tratamento térmico acima da temperatura

ambiente para os filmes.

Foi escolhido para este fim o filme simples de Py(10 nm). O tratamento térmico

consistiu em coloca-lo no forno tubular com fluxo de gas inerte, no caso o nitrogénio
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gasoso, e aquecé-lo a temperaturas de 150°C', 300°C', 450°C' e 600°C' deixando-o durante
vinte minutos nestas temperaturas. Apods cada tratamento foram feitas medidas de FMR
em funcao do angulo no plano do filme a temperatura ambiente. Na figura 4.14 sao

mostrados o campo ressonante e a largura de linha das medidas de FMR entre 0° a 180°.
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Figura 4.14: (a)Campo de ressondncia e (b)Largura de linha um filme simples de Py(10nm) em funcao
do tratamento térmico. TO é sem tratamento térmico, T150, T300, T450, T600 sao tratamentos térmicos
de 150°, 300°, 450°, 600° durante vinte minutos, respectivamente.

Foi observado a partir da figura 4.14a que para tratamentos térmicos até 300° C
a magnetizacao efetiva e a anisotropia uniaxial sofrem um aumento de até 1% e 16%,
respectivamente. Para temperaturas acima de 300°C o comportamento dessas grandezas
se inverte em funcao da temperatura, ou seja, passam a diminuir. E muito perceptivel
a queda do pico do campo de ressonancia localizado a 90° e o deslocamento isotropico
vertical para cima de todas as dependéncias angulares, para os filmes com tratamento

térmico superior a 300°C.

Tabela 4.3: Parametros de ajuste das dependéncias angulares de FMR das amostras de Py(10 nm) para
a magnetizacao efetiva e anisotropia uniaxial para tratamentos térmicos de 150°, 300°, 450°, 600°.

Tratamento Térmico (°C') 4nM.y (kG) Hy (Oe)

Sem Tratamento 10,9 5,6
150 11,0 6,1
300 11,0 6,5
450 9,2 5,0
600 8,8 1,6

?

O comportamento apresentado pela dependéncia angular do campo de ressonancia
apos os tratamentos térmicos, serve de indicativo para interpretar as possiveis mudancas
estruturais induzidas pela temperatura. O aumento da anisotropia uniaxial e da magneti-
zacao efetiva verificado para temperaturas até 300° C, pode estar associado a uma possivel
difusao entre os graos do Py, ou seja, o filme de Py, passaria a ter graos maiores. Para

tratamentos térmicos acima de 300°C, os resultados experimentais indicam a existéncia
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de difusao entre os graos do Py, e também difusao entre o Py e as camadas vizinhas de
Tantalo. Em altas temperaturas, a morfologia induzida pela deposicao obliqua é des-
truida pela difusao, deixando os graos mais simétricos, resultando em uma amostra com
textura granular isotrépica (campo de anisotropia baixo). O fato da magnetizagao efetiva
diminuir para tratamentos térmicos nas temperaturas de 450° C e 600° C, é um reflexo da
diminuicao da espessura do filme, resultante da difusao do Py para as camadas vizinhas
de Ta. Para melhores conclusoes sobre o assunto sao necessarias imagens de microscopia

eletronica de varrudura e transmissao (MEV/MET) e/ou de microscopia de forga atomica
(AFM).

O comportamento da largura de linha apds os tratamentos térmicos é mais complexo
de entender. Esta grandeza tem duas contribuicoes, e as duas variam com a temperatura:
(i) o amortecimento intrinseco de Gilbert, varia com a temperatura pois depende da
magnetizacao; e (ii) os mecanismos de relaxagao extrinsecos, dependem de defeitos na
superficie dos filmes (mecanismos de espalhamento de dois-mégnons). E possivel perceber
que a simetria da curva de AH varia, e a simetria estd relacionada ao espalhamento de
dois magnons. Outro fato interessante, foi que a largura de linha se tornou isotrépica apos
o tratamento térmico de 600° C, isso é mais um indicativo, de que para essa temperatura
existe uma difusao elevada, resultando numa amostra isotrépica e com poucos defeitos

superficiais.

4.2.3 Bicamadas FM/AF (Py(10 nm)/IrMn(12 nm))

Em 1956, Meiklejohn e Bean [44, 45] publicaram um artigo com o titulo New magnetic
anisotropy (nova anisotropia magnética). Esta anisotropia descoberta a aproximadamente
60 anos, ainda é o principal tema de investigacao para diversos pesquisadores em todo
mundo. Esta anisotropia resulta da interacao entre um material ferromagnético e um
material antiferromagnético. O contato atomico entre esses materiais pode resultar em
uma interagao de troca(ezchange) na interface, em materiais com baixas dimensdes, onde
a superficie se torna muito relevante. A interface representa uma quebra de simetria em
uma direcao bem definida. Este efeito pode ser compreendido como se existisse um campo
magnético interno de sentido tnico, favorecendo uma certa diregao e sentido, e desfavore-
cendo o sentido oposto. Note que, esta interagao conhecida como exchange bias é diferente
da anisotropia uniaxial, onde existe uma direcao com dois sentidos de igual energia. O
apice do potencial tecnoldgico desta descoberta foi a aplicagdo de bicamadas FM/AF
na estrutura que compoe as valvulas de spin. Este dispositivo revolucionou a gravacao

magnética, aumentando a densidade de armazenamento e consequentemente diminuindo
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o custo por bit de informagcao salvo. Um dos objetivos desse trabalho € investigar as pro-
priedades magnéticas de uma bicamada FM/AF formada por Py(10 nm)/IrMn(12 nm)

em funcao da temperatura através da técnica de FMR.

Os experimentos de FMR foram realizados nas temperaturas entre 50 K e 300 K. Para
realizar a andlise dos dados experimentais serao utilizadas as informagoes obtidas para o
filme simples de Py(10 nm) como um dados de entrada. Desta forma é possivel quantificar
as anisotropias, tais como: campo de exchange bias (Hgg); o campo de formacao de parede

de dominio (Hy ) e o campo devido a anisotropia rotatéria (Hga).

Foi realizada uma medida da dependéncia angular de FMR da bicamada em funcao do
campo magnético na temperatura ambiente. A partir desta medida preliminar, é possivel
posicionar e quantificar as anisotropias presentes na amostra. Ao identificar a direcao
do eixo facil, o sistema ¢é entao resfriado com o campo magnético paralelo remanente do

eletroima paralelo a essa direcao.

Na figura 4.15 é apresentada a dependéncia angular do campo de ressonancia e seu
respectivo ajuste numérico. Este ajuste foi obtido através das equagoes 3.39 e 3.41 obti-
dos para o filmes simples e a bicamada FM/AF a 300 K. A diferenga entre as amostras é
apenas a existéncia do filme antiferromagnético do IrMn no caso da bicamada. Como dito
anteriormente, a presenca do material antiferromagnético modifica a anisotropia magné-
tica uniaxial do Permalloy. Este filme sozinho apresenta minimo de campo de ressonancia
para ¢y igual a 0° e 180°, ou seja, esta dire¢ao possui mesmo valor H, nos dois senti-
dos. Porém, na bicamada isso altera para ¢g igual a 0° o campo de ressonancia é de
aproximadamente 780 Oe, enquanto que no sentido oposto (¢g = 180°), o valor de H,
é proximo 1030 Oe. Este comportamento representa uma mudanca de simetria da de-
pendéncia angular: o filme simples apresenta dois picos e dois minimos (simetria C2),
enquanto a bicamada apresenta somente um pico(simetria C1), onde o maximo do H, é

encontrado em 180°.

Ap06s realizar o experimento de FMR a temperatura ambiente e posicionar a amostra,
esta foi resfriada a uma temperatura de 10 K. Para esta temperatura nao foi verificado
absor¢ao de micro-ondas. Elevando a temperatura percebeu-se que o sinal de FMR apa-
rece a partir de T > 50 K. Desta forma medimos as dependéncias angulares de FMR para
varias temperatura entre 50 a 300 K. A figura 4.16a e 4.16b apresentam as dependéncias
angulares do campo de ressonancia ferromagnética e da largura de linha, respectivamente,
no intervalo de temperaturas de 50 K e 300 K. Os valores da magnetizacao efetiva e do
campo uniaxial em fungao da temperatura para o filme simples de Py(10 nm), obtidos
em varias temperaturas, foram utilizados como dados de entrada para o estudo da bica-

mada FM/AF. Assumimos que as anisotropias relativas ao material FM tenham o mesmo
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Figura 4.15: Medidas de FMR do filmes simples de Py(10 nm) e da bicamada Py(10 nm)/IrMn(12 nm).

comportamento, independente se ele faz uma interface com Tantalo ou IrMn. Com esse
procedimento, é possivel descobrir a variagdo das anisotropias devido a interface FM/AF
(anisotropia rotatéria e campo de exchange bias). Com o objetivo de facilitar a compa-
ragao entre o filme simples e a bicamada, os experimentos em baixa temperatura para o

Py (10 nm) sao novamente apresentados nas figuras 4.16¢ e 4.16d.

Comparando o comportamento do campo da ressonancia em funcao da temperatura
para a bicamada (Figura 4.16a) e para o filme simples (Figura 4.16¢), verifica-se que
H, diminui para ambas as amostras, porém, essa queda é muito mais acentuada para a
bicamada. O campo de ressonancia no eixo facil para a bicamada a temperatura ambiente
¢ de aproximadamente 800 Oe, e sofre decréscimo de quase 75% quando o experimento
é realizado a 50 K, ou seja, H, nesta temperatura é de aproximadamente 200 Oe. Para
o filme simples o campo de ressonancia também diminui na mesma faixa de temperatura
porém 7% (= 912 Oe a 300 K; ~ 855 Oe a 50 K). O deslocamento vertical da ressonancia é
diretamente relacionado a magnetizacao efetiva. Como essa anisotropia depende apenas da
magnetizacao de saturacao do material ferromagnético e de sua espessura e como a camada
FM ¢é a mesma para as duas amostras, pode-se propor que esta anisotropia também
serd igual. Através dessas observacoes, conclui-se que alguma anisotropia relacionada
ao material antiferromagnético é fortemente dependente da temperatura. A anisotropia
rotatéria esta diretamente relacionada ao deslocamento vertical isotropico da dependéncia
angular do campo de ressonancia. Logo, estes resultados experimentais indicam que a
anisotropia é fortemente influenciada pela temperatura. As linhas continuas apresentadas
na Figura 4.16 sao os ajustes numéricos de Hr4 e Hg, cujos valores para a bicamada

estao apresentados na Figura 4.17. A largura de linha nao foi ajustada, pois os valores
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Figura 4.16: Dependéncia angular do (a) campo de ressonancia da (b) largura de linha do filme
FM/AFM Py(10nm) / IrMn (12nm), e em ¢) o campo ressonante e a d) largura de linha do filme
simples Py(10 nm) em fungdo da temperatura. Os itens c) e d) foram novamente plotados para destacar
a diferenca entre o o filme simples FM e da bicamada FM/AF em fungdo da temperatura.

de AH para a bicamada sao muito maiores que os verificados pelos filmes simples, além
de apresentarem um comportamento inverso, ou seja, AH é crescente com a temperatura
para o filme simples, enquanto seu comportamento é decrescente com a temperatura para
a bicamada FM/AF. Amostras com altos valores de largura de linha possuem uma relagao
sinal/ruido pior, que podem gerar artefatos experimentais que prejudicam a sua andlise.
Note que, o comportamento de AH para a bicamada em baixas temperaturas é muito
diferente do verificado proximo da temperatura ambiente. O modelo utilizado para ajustar
a largura de linha de FMR em uma bicamada proposta por Barsukov [15] nao leva em

consideracao a influéncia do exchange bias no espalhamento de dois magnons.

O exchange bias apresenta méaximo em torno de 150K, ela aumenta entre 50 K até
150 K e decai em uma taxa maior de 150 K até a temperatura ambiente (ver Figura
4.17a). A anisotropia rotatdria tem um decaimento exponencial entre 50K a 300 K (ver
Figura 4.17b). Estas grandezas foi utilizada a magnetizagao efetiva do filme simples de
Py(10 nm) e propomos que ela depende somente do material FM e de sua espessura, nao

sofrendo influéncia dos materiais que compoes as camadas adjacentes.
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Figura 4.17: Pontos experimentais da anisotropia de exchange bias e b) anisotropia rotatéria em fungao
da temperatura de uma bicamada Py(10nm)/IrMn(12nm).

Na figura 4.17 pode ser observado que o campo do exchange bias Hgp da bicamada
Py/IrMn apresenta um maxima em torno de 150 K, enquanto a anisotropia rotatéria Hg
decai exponencialmente em toda a faixa de temperatura, ficando quase zero a tempera-
tura ambiente. Um comportamento similar em funcao de temperatura ja foi observado na
literatura para duas bicamadas Py/NiMn e Py/PtPdMn para o ezchange bias e para o
campo coercivo [82]. Os autores simularam numericamente este comportamento usando
um modelo granular do filme AF que envolve a espessura t4r do grao AF e constante
de acoplamento J deste grao com a camada FM. Segundo os autores existe uma rela-
¢ao chamada de razao r (sendo r = w{fﬁ entre a constante de acoplamento J,.; da
bicamada FM/AF, a K4r constante de anisotropia e t4r a espessura do filme AF. Os
graos que possuem a razao r < 0,5 representam os graos estaveis que contribuem para a
anisotropia de exchange bias, ja os graos com razao r > (0,5 representam os graos instaveis

que contribuem para o aumento do campo coercivo (veja Figura 4.18 [82]).

No mesmo trabalho os autores simularam a dependéncia com a temperatura tanto do
exchange bias quanto do campo coercivo para dois tipos de graos: os do tipo J,e1 que

possuem um r > 0,5 indicado na Figura 4.19 pela linha azul, e os do tipo Jue2 v < 0,5
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Figura 4.18: Simulagao numérica do campo de exchange bias Hgp e do campo coercivo He em funcao
da razao r [82] modificada.

indicado na Figura 4.19 pela linha vermelha. Pode ser notado na figura que abaixo de
uma determinada temperatura critica 7, apenas os graos que possuem a constante Jy.s
contribuem para o exchange bias. Acima desta temperatura critica T, os graos com Jeq
passa e razao r < 0,5, indicado na figura 4.19a pela linha azul, também vao contribuir
para o campo de exchange bias Hgp (Hpp = Hpp1 + Hgps) formando um pico em T,
(ver Figura 4.19b). As constantes Jye;1 € Jpero tendem a zero na temperatura de Curie

T, assim como o exchange bias.

No fenomeno de exchange bias além do deslocamento da histerese ha também o au-
mento do campo coercivo Hp. Esse aumento se da devido a graos instaveis na interface do
filme FM/AF menores do que um determinado tamanho critico. A estabilidade do grao é
dada pela parede de dominio e é definida pelo material e sua espessura. Isso é conhecido
na literatura para um filme AF de IrMn de 12 nm com um tamanho de grao de 100 nm [7].
Abaixo deste tamanho a magnetizacao desses graos gira juntamente com o filme FM e,
por conseqiiéncia, resulta no aumento da magnetizagao efetivo total da bicamada FM/AF
e conseqiientemente na diminuicao do campo de ressonancia em medidas de FMR sem
afetar a anisotropia da dependéncia angular e o aumento do campo coercivo em medidas
de ciclos de histerese. Entao hd uma relacao direta entre campo coercivo e campo de
anisotropia rotatoria. Desta forma podemos considerar que a anisotropia rotatéria obtida
por FMR representa uma medida indireta de campo coercivo. Em um publicacao recente
[83] os autores realizaram um simula¢do numérica do comportamento do ezchange bias e
do campo coercivo de uma bicamada FM/AF usando o método Monte Carlo para duas

condigoes: a primeira com graos mono-dispersivos e a segunda com graos poli-dispersivos.
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Figura 4.19: Simulagdo numérica do campo de ezchange bias em fungao da temperatura considerando
apenas dois tipos de graos: os graos Jner2 que possuem uma razao r < 0,5 contribuindo para um campo
de exchange bias Hgps e os graos do tipo Juet1 que possuem uma razao r < 0,5 acima da temperatura
critica T,. contribuindo para o campo de exchange bias Hrpi. A figura é da referéncia [82] modificada.

Em ambas as situagoes o campo coercivo decai de forma exponencial com a temperatura
(veja Figura 4.20), assim como foi observado na Figura 4.17b da anisotropia rotatéria da

bicamada estudada por nés.
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Figura 4.20: Simulagdo numérica do campo coercivo em func¢do da temperatura para graos mono-
dispersivos e poli-dispersivos [83].
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Capitulo 5
Conclusoes e perspectivas

Neste trabalho apresentamos resultados do estudo magnético de filmes finos ferro-
magnéticos e bicamadas ferro/antiferromangéticas, filmes que compdem uma vélvula de
spin. Os filmes foram produzidos por evaporagao catédica (sputtering) em geometria
de deposicao obliqua gerando filmes finos policristalinos com graos alongados na direcao

perpendicular da deposicao.

Foi realizada uma caracterizacao inicial no filme simples ferromagnético de Permalloy
(10 nm) e da bicamada FM/AF composta de Py(10 nm)/IrMn(12 nm) por magnetometria
de amostra vibrante (VSM) e por magnetometria Kerr (MOKE). Para o filme simples foi
observado que o campo magnético necessario para saturar a magnetizagao em seus eixos
facil e duro é de 5 Oe e 10 Oe, respectivamente. Para a bicamada FM/AF foi observado um
campo de exchange bias de 120 Oe, responsavel pelo deslocamento da curva de histerese

para a esquerda.

A motivagao principal deste trabalho foi obter dados experimentais sobre a magneti-
zacao efetiva, anisotropias magnéticas e relaxagao magnética em filmes FM e bicamadas
FM/AF em fungao da temperatura, dados quase inexistentes na literatura. Para obter
estes dados usamos a técnica de ressonancia ferromgnética (FMR) e analisamos depen-
deéncia angulares tanto do campo ressonante H, quanto da largura de linha AH. A partir
do campo ressonante é possivel extrair informacoes sobre a magnetizagao efetiva e as ani-
sotropias magnéticas e a partir da largura de linha é possivel extrair informagoes sobre a
relaxagao magnética como amortecimento de Gilbert, relaxagao intrinseca, e a relaxacgao

de dois magnons, relaxacao extrinsecas.

Todos os pontos experimentais das dependéncias angulares de FMR dos filmes fer-
romagnéticos simples e da bicamada foram ajustados numericamente, a partir do qual

foram obtidos o campo ressonante H, e a largura de linha AH em funcao da tempera-
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tura entre 10 K e 300 K. Desta forma foram obtidas as dependéncias angulares do campo
ressonante e da largura de linha quais foram ajustadas usando a teoria fenomenoldgica
de FMR para obter a magnetizacao efetiva, a anisotropia uniaxial e a relaxacao intrin-
seca do amortecimento de Gilbert como a relaxagao extrinseca causada por efeito de dois

magnons.

Mostramos neste trabalho que a magnetizacao efetiva e a anisotropia uniaxial de fil-
mes ferromagnéticos simples FM em fun¢ao da temperatura obedecem a Lei de Bloch
e a Fquacao de Callen, respectivamente. Também mostramos que somente a relaxagao
intrinseca é afetada pela temperatura enquanto a relaxacao extrinseca baseado no efeito

de dois magnons ¢é independente da temperatura.

Para obter os dados magnéticos da bicamada foram aproveitados os dados dos ajustes
do filme simples ferromagnético como a magnetizacao efetiva e a anisotropia uniaxial,
uma vez que o filme ferromagnético na bicamada era idéntico ao do filme simples FM.
Desta forma foi reduzido o nimero de variaveis e consequentemente melhorado o ajuste
numérico e estudamos apenas as anisotropias rotatéria e de exchange bias. Para a bica-
mada estudada existe uma temperatura critica 7. em torno de 150 K, na qual o exchange
bias apresenta um maximo. A anisotropia rotatdria ao contrario cai exponencialmente
no intervalo de temperatura investigado. Estes resultados indicam que existe uma forte
correlagao entre Hgp e Hry para temperaturas abaixo de T,.. Também foi observado que
a anisotropia rotatoria diminui préximo de zero a temperatura ambiente, enquanto a ani-
sotropia de exchange bias continua sendo um importante efeito observado a temperatura

ambiente.

Outro importante resultado esta relacionado com a estabilidade dos filmes policris-
talinos ferromagnéticos. Observamos que apds varios ciclos de resfriamentos os filmes
passaram a apresentar flutuacoes nao reprodutiveis, o que nos levou a questionar a estabi-
lidade dos filmes. Foi desenvolvido um protocolo de tratamentos térmicos com o objetivo
de melhorar as propriedades magnéticas e a estabilidade desses filmes. Foi observado que
em 300°C, durante vinte minutos, o filme de Py(10 nm) aumentou consideravelmente sua
magnetizacao efetiva e anisotropia uniaxial, além de diminuir a relaxacao de Gilbert, in-
dicando maior cristalinidade da amostra. Como sugestao de trabalhos futuros é verificar
a estabilidade térmica fazendo repetidos resfriamentos nos filmes tratados termicamente,

tanto para o filme simples quanto para a bicamada.
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Apeéendice A

Temas Relacionados

A.1 Tabela de Conversao de Unidades

Neste trabalho sao feitas medidas no sistema de medidas CGS. Na tabela A.1 sdo

apresentados os valores de conversao de unidades para o sistema SI e para o sistema CGS.
Tabela A.1: Tabela de Converséo do sistema SI para o sistema CGS [9].

Quantidade Simbolo Unidades em SI Unidades em CGS

Comprimento x 1072 m 1 cm
Massa m 1073 kg lg

Forca F 10° N 1 dyne
Energia E 1077 J 1 erg
Inducao Magnética B 107*T 1G
Campo Magnético H 103 /47 A/m 1 Oe

Momento Magnético L 1073 J/T 1 erg/G
Magnetizagao M 103 A/m 1 Oe

Susceptibilidade X 4m 1 emu/cm?

A.2 Ressonancia Remanescente de Borda da deposi-

cao obliqua e a Importancia da Preparacao de
Amostra

Durante a realizagao das medidas ficou evidente a necessidade de um protocolo de

preparacao das amostras. Absor¢oes secundérias foram observadas juntamente com a

FMR no plano do filme. FEssas ressonancias secundarias foram atribuidas a borda da
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amostra.

As amostras de Permalloy deste trabalho foram produzidos por deposicao obliqua,
com o objetivo de induzir a anisotropia uniaxial, ja que o Permalloy ¢ isotrépico (maiores
detalhes a respeito de inducao de anisotropia por deposicao obliqua sao encontradas na
referéncia [10]). Isso significa que além da produgdo do filme na superficie, deve haver
deposicao no plano lateral do substrato de silicio. Esta deposicao indesejada, serd chamada
aqui de Ressonancia Remanescente de Borda, formando um segundo filme na mesma

amostra, podendo ser observada no espectro da FMR como uma absor¢ao secundaria (ver
Figura A.1)

Si/Ta(10nm)/Py(10nm)/Ta(5nm)

dP/dH

T T T T T T
50 100 150 200 250 300
H(mT)

Figura A.1: Espectro de FMR de uma amostra com borda, com frequéncia de 9,22 GHz.

Para eliminar este efeito da medida sera necessario um trabalho adicional de ajuste
dos dados. Esse procedimento consiste em integrar todas as medidas e subtrair as li-
nhas de base (ver Figura A.2a)). Logo depois ajustar numericamente a Lorenziana dos
dois picos observados (ver Figura A.2b)) e finalmente deve-se plotar separadamente cada

Lorentizana.

Neste caso foi plotada apenas a medida desta borda a fim de realgar o fenémeno (ver
Figura A.3). E importante destacas que esse filme depositado na borda tem a espessura

proxima ao filme de interesse e que sua magnetizacao também esta presa no plano.

Essa segunda ressonancia observada na figura A.3 varia fortemente durante a de-
pendéncia angular. Isso se da pela projecao do campo externo sobre o plano do filme

ferromagnético secundario.

E interessante definir agora o campo magnético que o filme efetivamente sente H,,

como sendo
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Figura A.2: Imagem da a) medida integrada e o b) ajuste numérico de cada Lorenziana da medida em
160°, com frequéncia de 9,22 GHz.

Si/Ta(10nm)/Py(10nm)/Ta(5nm)

dP/dH

T T T T T T T
50 100 150 200 250 300 350 400 450
T

Figura A.3: Dependéncias angulares do ajuste numérico da Loreziana da borda, com frequéncia de 9,22
GHz.

H, = H cos(¢, + ¢o) (A.1)

onde ¢, ¢ o angulo entre o campo magnético externo H e o plano do filme remanescente

e ¢o uma fase que vai depender da posicao inicial da borda.

Pode-se observar que em torno de 87° da Figura A.4 a ressonancia remanescente inde-
seja é de aproximadamente 86 Oe, e representa menor valor de H, porque ele estd alinhado
na direcdo do campo magnético (cos¢, = 1), a medida que se gira a amostra em torno
da coordenada azimutal do plano da amostra a projecao do campo magnético comeca a

aumentar para cos¢, < 1.
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Figura A.4: Dependéncia angular do H, em fun¢ao da coordenada azimutal da Borda.

Torna-se evidente a necessidade de preparar a amostra para a FMR. Essa preparacao

consiste em se cortar, de forma precisa, as quatro laterais das amostras. Para esse trabalho
foi usado a Serra de Fio Well Walter Ebner CH2400, usando fio diamantado (ver Figura

A.5) de 0,20 mm.

Figura A.5: Imagem da (a) Serra de Corte preciso usando (b) fio diamantado de espessura 0,20mm em

processo de corte.
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